Mechanische Stabilität von Nanopartikel-Agglomeraten bei mechanischen Belastungen by Gensch, Manuel
Mechanische Stabilität von Nanopartikel-Agglomeraten
bei mechanischen Belastungen
D I S S E R T A T I O N





genehmigt von der Fakultät für Mathematik/Informatik und Maschinenbau
der Technischen Universität Clausthal
Tag der mündlichen Prüfung
10.01.2018
Dekan: Prof. Dr.-Ing. Volker Wesling
Vorsitzender: Prof. Dr.-Ing. Hubert Schwarze
Erster Gutachter/Betreuer: Prof. Dr. rer. nat. Alfred Weber
Zweiter Gutachter: Prof. Dr.-Ing. Stefan Will
Danksagung
An dieser Stelle möchte ich mich ganz herzlich bei allen bedanken, die mich bei der
Anfertigung dieser Arbeit so tatkräftig unterstützt haben. Mein besonderer Dank gilt
Prof. Dr. rer. nat. AlfredWeber für die fachliche und persönliche Unterstützung bei der
Bearbeitung der Projekte sowie die vielen hilfreichen Diskussionen und Ideen wäh-
rend der letzten Jahre. Prof. Dr.-Ing. Stefan Will danke ich für die Übernahme des
Koreferats und die stets sehr gute Zusammenarbeit im Rahmen des MPaC-Projekts.
Weiterer Dank gilt den Kolleginnen und Kollegen im Institut für Mechanische Ver-
fahrenstechnik der TU Clausthal, die mich während meiner Zeit begleitet und uner-
müdlich unterstützt haben. Für die stets sehr gute und angenehme Zusammenarbeit
möchte ich mich bei Dr.-Ing. Kurt Legenhausen, Katrin Ernst, Lintao Zeng, Fei Qi,
Musaddik Dudic, Dagmar Koch, Aurina Martinéz Arias, Patrick Post, Mathias Sten-
der, Alexander Werner, Christian Spötter. Im Speziellen bedanke ich mich bei Stephan
Rennecke für die vielen Ratschläge während der experimentellen Arbeiten sowie hilf-
reichen Diskussionen und Ideen. Weiterer Dank gilt Peggy Knospe für ihre Hilfe am
Elektronenmikroskop und ihre tatkräftige Unterstützung. Henning Dunemann, Ro-
land Koch und Corinna Leder danke ich für die sehr gute, kooperative sowie sehr
hilfreiche Zusammenarbeit bei der Realisierung der experimentellen Anlagen.
Das größte Dankeschön geht an meine Eltern und Familie, ohne die ich nie soweit
gekommen wäre. All meinen Freunden gilt ein ganz besonderer Dank für die Unter-
stützung in allen Lebenslagen der letzten Jahre, ohne die diese Arbeit nicht hätte ent-
stehen können.
Anne danke ich ganz besonders für ihre ausdauernde Unterstützung und das Rück-
besinnen darauf, dass es auch andere wichtige Dinge im Leben gibt.
Eidesstattliche Versicherung
Ich erkläre, dass ich
• die Regeln der geltenden Promotionsordnung kenne und eingehalten habe und
mit einem Promotionsverfahren nach den Bestimmungen der Promotionsord-
nung vom 15.11.2016 einverstanden bin,
• Dritten weder unmittelbar noch mittelbar geldwerte Leistungen für Vermitt-
lungstätigkeiten oder für die inhaltliche Ausarbeitung der Dissertation erbracht
habe (d. h. die wissenschaftliche Arbeit darf weder in Teilen noch in Gänze von
Dritten gegen Entgelt oder sonstige Gegenleistung erworben oder vermittelt wor-
den sein),
• die Dissertation noch nicht als Prüfungsarbeit für eine staatliche oder andere
akademische Prüfung eingereicht habe,
• die "Regeln zur Sicherung guter wissenschaftlicher Praxis und Verfahren bei Ver-
dacht auf wissenschaftliches Fehlverhalten für die Technische Universität Claus-
thal"nebst Anlagen 1 und 2 erhalten und inhaltlich zur Kenntnis genommen ha-
be.
Ich versichere an Eides Statt, dass ich die Dissertation selbstständig und ohne unzuläs-
sige fremde Hilfe erbracht habe. Ich habe keine anderen als die angegebenen Quellen
und Hilfsmittel benutzt. Die wörtliche oder sinngemäße Übernahme von Abschnitten
aus Texten Dritter habe ich kenntlich gemacht.
Mir ist bekannt, dass gemäß § 156 StGB bzw. § 161 Abs. 1 StGB eine vorsätzliche
falsche Versicherung an Eides Statt bzw. eine fahrlässige Versicherung an Eides Statt
mit Freiheitsstrafe bis zu drei Jahren oder mit Geldstrafe bzw. mit Freiheitsstrafe bis
zu einem Jahr oder mit Geldstrafe bestraft werden kann.
Aschaffenburg, den 15.08.2018 Manuel Gensch
Inhaltsverzeichnis
1 Einleitung 1
2 Theoretische Grundlagen 5
2.1 Strukturbeschreibung von Nanopartikel-Agglomeraten . . . . . . . . . 5
2.2 Mechanische Stabilität von Nanopartikel-Agglomeraten . . . . . . . . . 8
2.3 Dispergierung von Nanopartikel-Agglomeraten mittels Strömungskräften 14
2.3.1 Dispergierung in Beschleunigungsströmungen . . . . . . . . . . 14
2.3.2 Dispergierung in Scherströmungen . . . . . . . . . . . . . . . . . 17
2.3.3 Dispergierung in turbulenten Strömungen . . . . . . . . . . . . . 19
2.4 Impaktion von Nanopartikeln und Nanopartikel-Agglomeraten . . . . . 20
2.4.1 Fragmentierung von Nanopartikel-Agglomeraten durch Impaktion 21
2.4.2 Abspringen von Nanopartikeln und Nanopartikel-Agglomeraten
während der Impaktion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 26
3 Experimenteller Aufbau und Methoden 37
3.1 Partikelsynthesen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 38
3.1.1 Metallische Nanopartikel-Agglomerate . . . . . . . . . . . . . . . 38
3.1.2 Metalloxidische Nanopartikel-Agglomerate . . . . . . . . . . . . 40
3.2 Scherbeanspruchung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 41
3.3 Turbulente Beanspruchung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 43
3.4 Beanspruchung bei Wandkollisionen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 45
4 Ergebnisse und Diskussion 53
4.1 Beanspruchung in Scherströmungen und Beschleunigungsströmungen 53
4.2 Beanspruchung in turbulenter Strömung . . . . . . . . . . . . . . . . . . 58
4.3 Beanspruchung durch Impaktion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 60
4.3.1 Charakterisierung des schrägen Impaktors . . . . . . . . . . . . 61
4.3.2 Fragmentierung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 66
4.3.3 Abspringen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 77
5 Potenzielle Anwendungen 91
5.1 Probenahmesonde aus einer Laborflamme . . . . . . . . . . . . . . . . . 91









2.1 TEM-Bilder verschiedener Agglomeratstrukturen . . . . . . . . . . . . . 6
2.2 Skizze eines Partikel-Partikel und Partikel-Substrat-Kontakts . . . . . . 11
2.3 Schematische Darstellung von verschiedenen Fragmentierungsmecha-
nismen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 12
2.4 Schematische Darstellung des Fragmentierungsvorgang in einer Be-
schleunigungsströmung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 16
2.5 Agglomeratfragmentierung in einer Scherströmung . . . . . . . . . . . . 18
2.6 Fagmentierungsgrad von Nanopartikel-Agglomeraten bei der Impaktion 23
2.7 Restitutionskoeffizient von Nanopartikeln . . . . . . . . . . . . . . . . . 28
2.8 Schematische Darstellung des Agglomeratabspringens . . . . . . . . . . 35
3.1 Allgemeines Fließbild der verwendeten Versuchsaufbauten . . . . . . . 38
3.2 Agglomeratstrukturen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 38
3.3 Schematisches Fließbild der Partikelsynthese für metallische
Nanopartikel-Agglomerate . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 39
3.4 Synthese der Agglomerate aus SiO2-Primärpartikeln . . . . . . . . . . . 41
3.5 Skizze und Fließbild des verwendeten Aufbaus für die Scherbeanspru-
chung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 42
3.6 Skizze und Fließbild zur turbulenten Beanspruchung . . . . . . . . . . 44
3.7 Druckverlust im turbulenten Rohr und PGV im Sammeltank . . . . . . 45
3.8 Skizze und Fließbild zum Niederdruckimpaktor . . . . . . . . . . . . . 47
3.9 Skizze senkrechter und schräger Impaktion . . . . . . . . . . . . . . . . 50
4.1 Modalwert in Abhängigkeit der Scherrate . . . . . . . . . . . . . . . . . 54
4.2 Vergleich der Agglomeratstabilität mit der Belastung in den Scherströ-
mungen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 55
4.3 Dispergierungskraft aufgrund von Beschleunigung . . . . . . . . . . . . 57
4.4 Modalwert in Abhängigkeit der turbulenten Scherrate . . . . . . . . . . 59
4.5 Vergleich der turbulenten Belastung mit der Agglomeratstabilität . . . 60
4.6 Trennkurven bei schräger Impaktion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 62
4.7 Effektive Impaktionswinkel . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 64
4.8 Verteilung der Impaktionsgeschwindigkeit . . . . . . . . . . . . . . . . . 65
4.9 Projektionsfläche in Abhängigkeit der Impaktionsenergie . . . . . . . . 68
iii
Abbildungsverzeichnis
4.10 Fragmentierungsgrad in Abhängigkeit der volumenspezifischen Impak-
tionsenergie bei senkrechter Impaktion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71
4.11 Vergleich des Fragmentierungsgrades bei schräger und senkrechter Im-
paktion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 74
4.12 Fragmentierungsgrad in Abhängigkeit des Ausdrucks im Exponenten
von Gl.4.2 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 76
4.13 Fragmentgrößenverteilungen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 78
4.14 Exemplarische und schematische Bounced Fraction . . . . . . . . . . . . 80
4.15 Bounced Fractions von Einzelpartikeln . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 81
4.16 Kritische Geschwindigkeit der Einzelpartikel und Fließgrenze . . . . . 84
4.17 Bounced Fractions der Agglomerate . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 86
4.18 Kritische Geschwindigkeit der offen-strukturierten Agglomerate . . . . 87
4.19 Kritische Geschwindigkeit, Projektionsflächen bei niedrigen Impakti-
onsgeschwindigkeiten, Einsatzgeschwindigkeit für Fragmentierung aus
den Bounced Fractions von dichter-strukturierten Agglomeraten . . . . 89
5.1 Probenahmesonde und CFD-Simulation des Geschwindigkeitsfeldes so-
wie der Energiedissipationsrate . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 92
5.2 Bounced Fraction bei schräger Impaktion, Trägheitsparameter . . . . . 97
6.1 Vergleich der volumenspezifischen Energien zwischen den untersuch-
ten Beanspruchungen . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 101
iv
Tabellenverzeichnis
3.1 Synthesebedingungen und Agglomerateigenschaften für Pt-
Primärpartikeln . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 39
3.2 Parameter Scherbeanspruchung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 43
3.3 Parameter turbulente Beanspruchung . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 45
3.4 Parameter zur Berechnung der Impaktionsgeschwindigkeit . . . . . . . 48
4.1 Impaktorgeometrien . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 62
4.2 Fit-Parameter für die Berechnung der effektiven Impaktionswinkel . . . 63
4.3 Weibull-Parameter bei senkrechter Impaktion . . . . . . . . . . . . . . . 72
4.4 Weibull-Parameter bei schräger Impaktion . . . . . . . . . . . . . . . . . 76
4.5 Materialparameter der verwendeten Materialien . . . . . . . . . . . . . 82




Die Dispergierung von Nanopartikel-Agglomeraten in der Gasphase bietet gegenüber
der Dispergierung in Flüssigkeiten einige Vorteile, z.B. höhere Reinheiten. Bisherige Di-
spergierungsmethoden in der Gasphase desagglomerieren Nanopartikel-Agglomerate
lediglich bis zu einer Größe von 300nm. Für eine Dispergierung müssen die wirken-
den Belastungen die mechanische Stabilität der Agglomerate, die eine Funktion der
Struktur ist, übersteigen. Hierbei weisen kompaktere Agglomerate höhere mechanische
Stabilitäten aufgrund einer erhöhten Anzahl an interpartikulären Bindungen auf. Die-
se Arbeit befasst sich mit der mechanischen Stabilität von Nanopartikel-Agglomeraten
unterschiedlicher Strukturen und Größen kleiner 400nm. Dafür wurde das Fragmen-
tierungsverhalten der Agglomerate bei verschiedenen Beanspruchungen untersucht.
Die Agglomerate wurden in turbulenten und laminaren Scherströmungen sowie
durch schräge Impaktion beansprucht. Bei den Beanspruchungen in Strömungen ist
keine Fragmentierung im experimentell untersuchten Beanspruchungsbereich aufge-
treten. Ein Vergleich mit der theoretischen mechanischen Stabilität unter Annahme von
van-der-Waals Haftenergien zwischen den Primärpartikeln zeigt, dass die wirkenden
Strömungskräfte zu gering für eine Fragmentierung sind. Die geringen Belastungen in
der Gasphase sind eine Folge der geringen Dichten und Viskositäten von Gasen. Da-
gegen wirken bei der Impaktion Belastungen, die ein Vielfaches größer als die mecha-
nische Stabilität sind. Bei den hier untersuchten Impaktionsbedingungen konnten die
Agglomerate abhängig von ihrer Struktur nahezu bis auf die Primärpartikel desagglo-
meriert werden. Hierbei zeigt sich, dass die schräge Impaktion zu einer effektiveren
Fragmentierung gegenüber der senkrechten Impaktion führt. Die Einsatzenergien sind
reduziert und es kommt zu einer erhöhten Zunahme des Fragmentierungsgrades mit
steigender Impaktionsenergie. Die durchgeführten Experimente ergaben zudem einen
Einfluss der Agglomeratstruktur auf die Fragmentierung. Bei offenen Agglomeraten mit
niedrigeren fraktalen Dimensionen (Df≤2,3) tritt eine Umstrukturierung bei der Im-
paktion auf. Dies führt zu einer Erhöhung der Einsatzenergie für die Fragmentierung.
Außerdem wird die Zunahme des Fragmentierungsgrades mit steigender Impaktions-
energie durch die Umstrukturierung reduziert. Die Fragmentierung wird bei allen un-
tersuchten Agglomeratstrukturen maßgeblich von der tangentialen Geschwindigkeits-
komponente bestimmt. Um dies zu berücksichtigen, wurde für die Beschreibung des
Fragmentierungsgrades eine modifizierte Weibull-Statistik entwickelt. Neben der Frag-
mentierung müssen die Agglomerate/Fragmente für eine kontinuierliche Gasphasen-
dispergierung nach der Impaktion wieder abspringen. Aus den Untersuchungen zum
Abspringen geht hervor, dass das Abspringverhalten von offen-strukturierten Agglome-
raten (Df<2) allein von den Primärpartikeleigenschaften bestimmt wird, solange keine
Fragmentierung auftritt. Die Impaktionsgeschwindigkeit, ab der Abspringen einsetzt,
ist für diese Agglomerate unabhängig von ihrer Größe. Mit steigender fraktaler Dimen-
sion nähert sich das Abspringverhalten dem von sphärischen Partikeln an.
Abstract
Gas phase dispersion of nanoparticle agglomerates provides some advantages compa-
red to the liquid phase, as higher purities. Former studies have shown that agglome-
rates consisting of nanoparticles can be fragmented down to sizes of 300nm in the gas
phase. To fragment agglomerates the applied loading needs to exceed the mechani-
cal stability of the agglomerates, which depends on the agglomerate structure. More
densely-structured agglomerates possess higher stabilities due to the increased num-
ber of interparticle bonds. In the current work the mechanical stability of nanoparticle
agglomerates with sizes less than 400nm and different structures is studied by investi-
gating the fragmentation behaviour for different loadings.
The agglomerates were stressed in turbulent and laminar shear flows as well as du-
ring oblique and perpendicular impaction. Within the range of the used experimen-
tal loadings no fragmentation due to flow forces was observed. A comparison of the
theoretical mechanical stability, assuming van-der-Waals forces between the primary
particles, and the acting stresses shows that the stresses are too small to cause frag-
mentation. The small loadings result from the low densities and viscosities of gases.
During the impaction, dispersion energies higher than the mechanical stability act
on the agglomerates and are leading to fragmentation. Thereby, a more oblique im-
pact causes a more effective fragmentation compared to perpendicular impaction for
all investigated agglomerate structures. The onset energy for fragmentation is decre-
ased. Moreover, the increase of the degree of fragmentation is enhanced. Furthermo-
re, the fragmentation is affected by the structure of the agglomerates. Agglomerates
with lower fractal dimensions (Df≤2,3) restructure at low impact energies leading to
an increase of the onset energy for fragmentation. The restructuring also reduces the
increase of the degree of fragmentation with rising impact energy. During oblique im-
paction, the fragmentation is determined by the tangential velocity component and
can be described with a modified Weibull-statistic. A continuous gas phase dispersi-
on requires an additional bouncing of the fragments/agglomerates after the impact.
Experimental investigations reveal that the rebound behaviour of openly structured
agglomerates (Df<2) is only determined by the primary particle properties and inde-
pendent of the agglomerate size as long as no additional energy dissipation process
occurs. The rebound behaviour of more densely-structured agglomerates approaches
the rebound behaviour of spherical particles.
1 Einleitung
Bei der Gasphasensynthese von hochkonzentrierten Nanopartikeln agglomerieren die-
se aufgrund ihrer hohenDiffusion und der Abwesenheit von effektiven Stabilisierungs-
mechanismen. Für einige Anwendungen sind jedoch die einzelnen Primärpartikel vor-
teilhaft wie bei der Herstellung von Partikelschichten geringer Porosität (Mädler et al.,
2006) oder bei der Herstellung homogener Partikelmischungen von Photokatalysa-
toren, die eine bessere Effizienz zeigen (Ke et al., 2008). Die Desagglomeration von
Nanopartikel-Agglomeraten kann in der flüssigen Phase oder in der Gasphase ge-
schehen. In der flüssigen Phase stehen verschiedene Methoden wie die Ultraschall-
behandlung, die Dispergierung durch Scherströmungen in Rührkesseln oder die Be-
anspruchung in einer Kapillarströmung unter hohem Druck, wobei bei letzterem die
höchsten Dispergiergrade erreicht werden (Hwang et al., 2008), zur Verfügung. Wei-
terhin können durch die Zugabe von oberflächenaktiven Substanzen die Oberflächen-
eigenschaften der Partikel verändert werden, sodass eine effektive Desagglomeration
möglich ist. Die Desagglomeration in der flüssigen Phase kann allerdings zu Verun-
reinigungen der Partikel führen. Zudem sind weitere Prozessschritte wie der Über-
gang von der Gas- in die Flüssigphase und eine eventuelle spätere Trocknung not-
wendig. Aufgrund der genannten Nachteile ist eine Dispergierung von Nanopartikel-
Agglomeraten in der Gasphase wünschenswert.
Für eine Dispergierung müssen die wirkenden Belastungen die mechanische Sta-
bilität der Agglomerate übersteigen. Eine abnehmende Partikelgröße führt hierbei zu
einer Erhöhung der mechanischen Stabilität, was höhere notwendige Beanspruchun-
gen zur Folge hat. Grundsätzlich können Agglomerate aufgrund von Strömungskräf-
ten oder durch mechanische Belastungen beansprucht werden. Eine Aufstellung der
vorhandenen Trockendispergierer von Langer (2010), die Agglomerate mittels Strö-
mungskräfte beanspruchen, zeigt, dass Agglomerate mit Primärpartikelgrößen unter-
halb von 1µm schwer zu dispergieren sind. Nur der Stoßwellendispergierer von Raja-
thurai (1990) und der von Langer (2010) entwickelte Überschalldispergierer desag-
glomerieren Nanopartikel-Agglomerate bis zu einer Größe von 300nm. Aus der Be-
trachtung von verschiedenen Desagglomerationsapparaten und -mechanismen in der
Gasphase schließen Calvert et al. (2009), dass die Impaktionsbeanspruchung am effi-
zientesten für die Dispergierung von Agglomeraten mit Primärpartikeln im Nanome-
terbereich ist. Allerdings weisen Calvert et al. (2009) daraufhin, dass das Verständnis
der interpartikulären Kohäsion nicht ausreicht, um die Grenzen der Desagglomerati-
on mittels Strömungskräften zu bestimmen. Die Untersuchungen von Ammar et al.
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(2012) zeigen, dass Nanopartikel-Agglomerate in turbulenten Rohrströmungen mit
anschließendem turbulenten Freistrahl bis hinunter zu Fragmentgrößen von 800nm
dispergiert werden können, wenn entsprechend hohe Turbulenzen erzeugt werden.
Stahlmecke et al. (2009) konnten Agglomerate aus Nanopartikel durch die Entspan-
nung über eine Düse teilweise fragmentieren. Dabei führte eine höhere Druckdifferenz
zu einer erhöhten Fragmentierung. Eine weitere Möglichkeit ist die mechanische Be-
anspruchung durch Partikel-Partikel oder Partikel-Wand-Stöße. Lari et al. (2017) nutz-
ten eineWirbelschicht für die Desagglomeration von Nanopartikel-Agglomeraten. Da-
bei wurden die vorgelegten Agglomerate in einem Freistrahl beschleunigt und auf
eine Prallplatte impaktiert, wobei Fragmentgrößen im Primärpartikelgrößenbereich
erreicht wurden. Ein Vergleich der wirkenden Belastungen mit der theoretischen
mechanischen Stabilität der Agglomerate fand jedoch nicht statt. Weiterhin können
Nanopartikel-Agglomerate in einem Niederdruckimpaktor fragmentiert werden. Um-
fangreiche Untersuchungen zur Desagglomeration bei der senkrechten Impaktion auf
ein festes Substrat von Seipenbusch et al. (2007, 2010), Wernet et al. (2015) und Iha-
lainen et al. (2012, 2014a) zeigen, dass Agglomerate mit Ausgangsgrößen von un-
ter 100nm abhängig vom Sintergrad bis auf die Primärpartikel fragmentiert werden
können. Vorteilhaft bei dieser Methode ist die definierte Beanspruchung (Partikel-
Wandstoß) sowie die Möglichkeit die Belastung anhand der Impaktionsgeschwindig-
keit zu quantifizieren und mit den theoretischen interpartikulären Haftkräften zu ver-
gleichen. Zusammenfassend bleibt festzuhalten, dass einige Untersuchungen darauf
hindeuten, dass Agglomerate sowohl mittels Strömungskräften als auch durch Impak-
tion dispergiert werden können. Ein Vergleich der verschiedenen Methoden hinsicht-
lich ihrer Effektivität für die Desagglomeration von Nanopartikel-Agglomeraten ist
aufgrund der unterschiedlichen verwendeten Primärpartikel und Agglomeratstruktu-
ren sowie der zum Teil nicht quantifizierten Beanspruchungen nicht möglich, woraus
sich die Motivation für diese Arbeit ergibt.
In dieser Arbeit sollen zum einen Agglomeratbeanspruchungen durch Strömungs-
kräfte undwährend der Impaktion hinsichtlich ihrer Effektivität für die Dispergierung
von Nanopartikel-Agglomeraten mit Ausgangsgrößen kleiner 400nm untersucht und
miteinander sowie mit der mechanischen Stabilität von Nanopartikel-Agglomeraten
verglichen werden. Dafür werden Agglomerate mit Primärpartikelgrößen unterhalb
von 40nm in Scher-/Beschleunigungsströmungen und turbulenten Strömungen so-
wie durch Impaktion in einem Niederdruckimpaktor belastet. Zum anderen sollen
im Speziellen bei der Impaktion mehrere Punkte, die für eine kontinuierliche Disper-
gierung in der Gasphase wichtig sind, untersucht werden. Hierbei soll zunächst der
Einfluss des Impaktionswinkels auf die Fragmentierung analysiert werden. In den bis-
herigen Arbeiten zur Fragmentierung vonNanopartikel-Agglomeraten durch Impakti-
on wurde ausschließlich die senkrechte Impaktion betrachtet. Aufgrund der schrägen
Impaktion wirkt eine zusätzliche tangentiale Kraft auf die Agglomerate, welche die
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Beanspruchung während der Impaktion beeinflusst. Aus Untersuchungen mit Gra-
nulaten ist bekannt, dass bei nicht-spröden Granulaten die schräge Impaktion zu ei-
ner Verstärkung der Fragmentierung führt, wohingegen bei spröden Granulaten ei-
ne Reduzierung der Dispergierung auftritt (Samimi et al., 2004). Die Fragmentierung
bei der schrägen Impaktion wird sowohl von der wirkenden Kraft als auch von der
Größe der Verformungszone bestimmt, wobei lockere Agglomerate ein größeres Ver-
formungsvermögen besitzen (Tong et al., 2009). Zudem beschränken sich die Studi-
en auf offen-strukturierte Agglomerate (fraktale Dimension Df<2). Neben dem Im-
paktionswinkel soll hier auch der Einfluss der Agglomeratstruktur auf das Fragmen-
tierungsverhalten untersucht werden. Untersuchungen in Flüssigkeiten zeigen, dass
dichter-strukturierte (Df>2) Agglomerate höhere mechanische Stabilitäten besitzen (Li
et al., 2006), was vermutlich aus erhöhten Koordinationszahlen resultiert, die meis-
tens mit höheren fraktalen Dimensionen einhergehen (Weber und Friedlander, 1997a).
Für eine kontinuierliche Gasphasendispergierung müssen die dispergierten Fragmen-
te wieder von der Impaktionsoberfläche abspringen. Für offen-strukturierte Agglome-
rate konnten Ihalainen et al. (2014b) bereits zeigen, dass Nanopartikel-Agglomerate
wieder von Substraten abspringen, wobei die Menge der abspringenden Agglomera-
te/Fragmente von der Fragmentierung abhängt. In dieser Arbeit soll weiterhin der
Struktureinfluss auf das Abspringverhalten von Nanopartikel-Agglomeraten unter-





Die mechanische Stabilität hängt, wie in Kapitel 2.2 beschrieben, von verschiedenen
Parametern wie der Agglomeratstruktur , den interpartikulären Haftkräften sowie von
der Größe der Primärpartikel und der Agglomerate ab. In den folgenden Kapiteln wer-
den zunächst die Agglomeratstruktur und die Beschreibung der mechanischen Stabi-
lität behandelt. Danach wird ein Überblick über die verwendeten Dispergierungsme-
chanismen und die daraus resultierenden Beanspruchungen gegeben.
2.1 Strukturbeschreibung von
Nanopartikel-Agglomeraten
Durch die hohe Diffusivität und dem Fehlen von Stabilisierungsmechanismen in der
Gasphase agglomerieren gasgetragene Nanopartikel mit Zeitkonstanten, die neben
dem Kollisionskoeffizienten auch von der Anzahlkonzentration abhängen. Dabei kön-
nen unterschiedliche Strukturen entstehen. Diese sollen im Folgenden beschrieben
werden. In Abbildung 2.1 sind Transelektronenmikroskop (TEM)-Aufnahmen von
zwei verschiedenen Agglomeratstrukturen gezeigt, die in unterschiedlichen Synthesen
entstanden sind. Das sphärische Agglomerat wurde in einem Sprühtrocknungsprozess
hergestellt, wobei das Wirken der Oberflächenspannung bei der Trocknung eine sphä-
rische Agglomeratstruktur bedingt. Im Gegensatz dazu ist in Abbildung 2.1 links ein
Agglomerat mit einer dendritischen Struktur abgebildet, die durch einen diffusionsbe-
grenzten Agglomerationsprozess in der Gasphase entstanden ist. Für die Beschreibung
der Agglomeratstruktur wurden unterschiedliche Methoden entwickelt. Zum einen
können Formfaktoren, wie Sphärizität (Wadell, 1932) oder der dynamische Formfak-
tor (Kousaka et al., 1981), verwendet werden. Eine andere Möglichkeit ist die Anwen-
dung des Konzepts der Fraktale (Mandelbrot, 1983) auf Nanopartikel-Agglomerate.
Hierbei wird die Anzahl der Primärpartikel (NPP) im Agglomerat mit der Agglomerat-
größe über ein Potenzgesetz korreliert (vgl. Gl.2.1), wobei Df als fraktale Dimension
und Afrac als fraktaler Vorfaktor oder Strukturparameter bezeichnet werden. rPP ist der
Primärpartikelradius. Als Agglomeratgröße wird der Gyrationsradius (Rg) verwendet.








Immathematischen Sinne sind Nanopartikel-Agglomerate keine fraktalen Strukturen,
da bei einer sehr kleinen Anzahl von Primärpartikeln im Agglomerat Gleichung 2.1
nicht mehr erfüllt ist. Nach Schmidt-Ott (1988) kann Gleichung 2.1 bis zu einer Pri-
märpartikelanzahl von NPP≈5 angewendet werden. Eine fraktale Dimension von Df=3
entspricht einer 3-dimensionalen Ausdehnung des Agglomerats mit steigender Agglo-
meratgröße, wohingegen eine fraktale Dimension von Df=1 ein kettenartiges Agglo-
merat beschreibt (vgl. Abb.2.1). Nach Friedlander (2000) hängt die bei der Agglome-
ration in der Gasphase entstehende Struktur von den Kollisionspartnern ab. Bei der
Agglomeration von einzelnen Partikeln untereinander oder mit Clustern entstehen
dichter-strukturierte Agglomerate mit höheren fraktalen Dimensionen (Df>2,5). Die
Agglomeration von Partikelclustern miteinander führt zu offeneren Strukturen mit
niedrigeren fraktalen Dimensionen. Weiterhin beeinflusst der Kollisionsmechanismus
die fraktale Dimension (Friedlander, 2000). Bei der diffusionsbegrenzten Agglomerati-
on entstehen Agglomerate niedriger fraktaler Dimension. Charakteristisch für diesen
Abbildung 2.1: links: Fraktales Agglomerat aus Platin (Pt)-Primärpartikeln mit einer
fraktalen Dimension von Df=1,8; rechts: Sphärisches Agglomerat aus
Siliziumdioxid (SiO2)-Primärpartikeln mit einer fraktalen Dimension
von Df=3
Kollisionsmechanismus ist die diffusive Bewegung der Kollisionspartner. Im Gegen-
satz dazu bewegen sich die Kollisionspartner bei der ballistischen Agglomeration auf
geradlinigen Bahnen. Dieser Mechanismus tritt auf, wenn die mittlere freie Weglänge
der Kollisionspartner sehr viel größer als das Agglomerat ist. Durch die geradlinige
Bewegung der Kollisionspartner entstehen dichter-strukturierte Agglomerate mit hö-
heren fraktalen Dimensionen. Die höchsten fraktalen Dimensionen werden bei der
reaktionsbegrenzten Agglomeration erreicht. Hierbei führt nicht jede Kollision zum
Anhaften der Partikel/Cluster an das Agglomerat, sodass die Partikel nach der ersten
Kollision weitere Kollisionen mit dem Agglomerat eingehen können und dabei weiter
in das Agglomeratinnere wandern.
Für die Beschreibung der Agglomerate mit dem fraktalen Gesetz (Gl.2.1) wird ne-
ben der fraktalen Dimension auch der fraktale Vorfaktor, der einer Packungsdichte
6
2.1 Strukturbeschreibung von Nanopartikel-Agglomeraten
gleicht (Wu und Friedlander, 1993), benötigt (Sorensen und Roberts, 1997, Heinson
et al., 2010). Für Agglomerate mit einer fraktalen Dimension vonDf = 3 entspricht der
fraktale Vorfaktor dem Volumenfüllgrad (=1-Porosität). Der fraktale Vorfaktor hängt
ebenfalls vom Kollisionsmechanismus ab, wobei diffusionsbegrenzte Agglomeration
zu höheren Porositäten und reaktionsbegrenzte Agglomeration zu niedrigeren Porosi-
täten führt (Lattuada et al., 2003).
Die Größe des Agglomerats in Gleichung 2.1 wird mit dem Gyrationsradius be-
schrieben. Der Gyrationsradius ist der massenspezifische mittlere Abstand der Pri-









Es handelt sich bei den in Gleichung 2.1 definierten fraktalen Parametern durch die
Verwendung des Gyrationsradiusses um massenbezogene Parameter. Diese können
direkt mit Lichtstreumessmethoden bestimmt werden (Oltmann et al., 2010, Soren-
sen, 2001). Neben der Lichtstreuung können auch andere Methoden, wie die Bild-
analyse (Samson et al., 1987) oder die Mobilitäts-Massen-Analyse (Kütz und Schmidt-
Ott, 1990, Eggersdorfer et al., 2012), für die Bestimmung der fraktalen Parameter be-
nutzt werden. Allerdings hängen die Werte der fraktalen Parameter von der verwen-
deten charakteristischen Agglomeratgröße (Projektionsfläche, Mobilitätsdurchmesser)
ab. Brasil et al. (1999) leiteten Korrelationen ab, um aus den geometrischen Größen,
die mit der Bildauswertung bestimmt werden, die fraktalen Parameter zu berech-
nen. Eggersdorfer et al. (2012) zeigen, dass der aus der Mobilitäts-Massen-Analyse
bestimmte Exponent nicht mit der fraktalen Dimension bezogen auf den Gyrationsra-
dius übereinstimmt, da ein nicht-linearer Zusammenhang zwischen Mobilitätsdurch-
messer und Gyrationsradius besteht (Sorensen, 2011). Unabhängig von der verwen-
deten Agglomeratreferenzgröße (Gyrationsradius, Projektionsfläche, Mobilitätsdurch-
messer) kann die Primärpartikelanzahl in Abhängigkeit der Agglomeratgröße mit
Gleichung 2.1 beschrieben werden, wobei sich die fraktalen Parameter für die ver-
schiedenenMethoden im Zahlenwert unterscheiden können. Generell gilt jedoch, dass
eine höhere fraktale Dimension mit kompakteren Agglomeraten und ein höherer Vor-
faktor mit einer höheren Packungsdichte korreliert.
Ein weiterer Parameter, der mit der Agglomeratstruktur zusammenhängt und die
mechanische Stabilität beeinflusst, ist die Anzahl der interpartikulären Bindungen.
Die Anzahl der interpartikulären Bindungen pro Primärpartikel wird als Koordina-
tionszahl (cn) bezeichnet. Die Koordinationszahl hängt ebenfalls vom Kollisionsme-
chanismus ab (Weber und Friedlander, 1997a). Bisher ist kein exakter Zusammenhang
zwischen den fraktalen Parametern (Vorfaktor, fraktale Dimension) und der Koordi-
nationszahl verfügbar. Weber und Friedlander (1997a,b) bestimmten die Koordina-
tionszahl sowohl experimentell als auch numerisch. Aus den numerischen Untersu-
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chungen geht hervor, dass Agglomerate mit einer höheren fraktalen Dimension eine
höhere Koordinationszahl aufgrund der kompakteren Struktur besitzen (Weber und
Friedlander, 1997a). Agglomerate aus metallischen Primärpartikeln mit niedrigeren
fraktalen Dimensionen können durch thermisch induzierte Umstrukturierung kom-
paktiert werden, wobei sich die fraktale Dimension (Weber und Friedlander, 1997b)
und die Koordinationszahl erhöht (Weber und Friedlander, 1997a, Brasil et al., 2001).
2.2 Mechanische Stabilität von
Nanopartikel-Agglomeraten
Neben der Agglomeratstruktur bestimmen die interpartikulären Haftkräfte maßgeb-
lich die mechanische Stabilität. Für Partikel in der Gasphase können nach Stieß (1993)
folgende Haftkräfte zwischen den Haftpartnern wirken:
• Festkörperbrücken
• Flüssigkeitsbrücken
• Adhäsionskräfte (aufgrund von van-der-Waals Anziehung)
• Formschlüssige Verbindung
Festkörperbrücken entstehen beim Sintern oder durch die Kondensation von Partikel-
material an die interpartikulären Kontakte während der Synthese. Diese stark gebun-
denen Strukturen werden als Aggregate bezeichnet, wohingegen Partikelstrukturen
mit schwachen interpartikulären Bindungen als Agglomerate bezeichnet werden (Ba-
lakrishnan et al., 2010). Bei Aggregaten ist die Oberfläche geringer als die Summe der
Primärpartikeloberflächen in der Struktur (Walter, 2013). Die hier durchgeführten Ex-
perimente fanden in einer trockenen Gasatmosphäre bei niedrigen Temperaturen statt,
sodass hauptsächlich van-der-Waals-Kräfte zwischen den Haftpartnern wirken, wes-
halb nur die daraus resultierenden Haftkräfte beschrieben werden. Hierbei wird die
Adhäsion beim Partikel-Partikel und Partikel-Substrat-Kontakt, die in Abbildung 2.2
bei einem Punktkontakt und mit Partikelverformung in der Kontaktzone dargestellt
sind, betrachtet.
Die Berechnung der wirkenden Haftkraft bei einem Punktkontakt kann mit dem
Modell von Hamaker (1937) erfolgen. Hierbei werden alle anziehenden Wechselwir-
kungen zwischen den einzelnen Atomen der Partikel, ohne Berücksichtigung von Ver-
formungen oder weiterenWechselwirkungen der Haftpartner, aufsummiert. Unter der
Voraussetzung, dass der Abstand zwischen den Partikeln (z) kleiner als der Partikel-
durchmesser (xi) ist, können die Adhäsionsenergien und -kräfte mit Gleichungen 2.3
und 2.4 berechnet werden. Der minimale Abstand z für atomar/molekular raue Ober-
flächen wird üblicherweise zu z=0,4nm angenommen. Der Faktor A ist die Hamaker-
Konstante, die sowohl vom Partikelmaterial als auch vom umgebenden Fluid abhängt.
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x ist der reduzierte Durchmesser und wird mit Gleichung 2.5 berechnet. Für Partikel,





Durch die auftretenden Haftkräfte können Verformungen und dadurch Spannun-
gen in den Partikeln auftreten, welche die Adhäsionskräfte beeinflussen. Johnson et al.
(1971) entwickelten ein Modell (JKR-Modell) zur Beschreibung dieser Verformungen
und Spannungen. Basierend auf einer Kräftebilanz zwischen den Adhäsionskräften
und den abstoßenden Kräften, die durch die Partikelverformung hervorgerufen wer-
den, leiteten Johnson et al. (1971) Gleichungen für die Berechnung der Kontaktfläche
und der Haftkraft her. Beim Partikel-Partikel oder Partikel-Platte-Kontakt entsteht ei-
ne kreisförmige Kontaktfläche. Im Zentrum der Kontaktfläche treten Druckspannun-
gen auf, wohingegen im Randbereich Zugspannungen aufgrund der Adhäsion wirken.
Beim JKR-Modell wirken außerhalb der Kontaktzone keine anziehenden Kräfte oder
Spannungen. Die Größe der Kontaktfläche hängt von den mechanischen Eigenschaf-
ten und den Anziehungskräften ab. Wenn keine zusätzlichen äußeren Kräfte außer
der Haftkraft wirken, berechnet sich der Radius der Kontaktfläche (aJKR) nach John-








Hierbei ist ∆γ die Oberflächenenergie in der Grenzfläche. K ist die mechani-
sche Konstante, die vom Elastizitätsmodul (EModul) und der Poisson-Zahl (νP o) ab-





pi · (kP artikel + kSubstrat) (2.7) k =
1− ν2P o
pi ·EModul (2.8)
Die Adhäsionsenergie bzw. -kraft nach dem JKR-Modell kann mit den Gleichungen
2.9 und 2.10 berechnet werden. Die für die Trennung der Partikel benötigte Kraft ist
unabhängig von den mechanischen Eigenschaften und wird nur von der Oberflächen-
energie in der Kontaktfläche sowie der Partikelgröße bestimmt.
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·∆γ ·pi · x (2.10)
Im Gegensatz zum JKR-Modell nahmen Derjaguin et al. (1975) eine Hertzsche
Druckverteilung in der Kontaktzone an. Die anziehenden Kräfte wirken im Rand-
bereich außerhalb der Kontaktzone. Die Berechnung des Radiusses der Kontaktzone
nach dem Modell von Derjaguin et al. (1975) (DMT-Modell) erfolgt mit Gleichung
2.11. Wie beim JKR-Model hängt der Kontaktflächenradius von der Oberflächenener-




·pi2 ·∆γ · x2 · (kP artikel + kSubstrat) (2.11)
Durch die zusätzlich anziehende Wirkung von Partikelbereichen außerhalb der Kon-
taktzone entspricht die Haftkraft nach dem DMT-Modell der Adhäsionskraft von
Bradley (1932) und berechnet sich mit Gleichung 2.13. Die aus dem DMT-Modell re-
sultierende Adhäsionsenergie wird mit Gleichung 2.12 berechnet.
EAd,DMT = ∆γ ·pi ·
(
pi ·∆γ · x2
2 ·K
)2/3
(2.12) FAd,DMT = pi ·∆γ · x (2.13)
Ein Vergleich der beiden Modelle zeigt, dass die Haftkraft nach dem DMT-Modell
geringfügig höher ist als beim JKR-Modell. Nach Tabor (1977) besteht der hauptsächli-
che Unterschied jedoch in den angenommenenDruck- und Zugspannungen inner- und
außerhalb der Kontaktzone, wodurch sich unterschiedliche Kontaktflächenverläufe in
Abhängigkeit der äußeren Kraft ergeben. BeimWirken einer äußeren Dispergierungs-
kraft, die der Haftkraft entspricht, ist der Kontaktradius beim DMT-Modell null, wo-
hingegen es beim JKR-Modell zu einer plötzlichen Trennung der Partikel kommt. Der
Kontaktflächenradius (a) beträgt beim Wirken einer äußeren Dispergierungskraft, die
gleich groß der Haftkraft ist, a=aAd,JKR/41/3. Experimentell konnten beide Theorien
bestätigt werden. Nach Tabor (1977) beschreiben beide Modelle unterschiedliche Fäl-
le. Die Verformung der Partikel in der Kontaktzone führt zur Ausbildung eines Halses
(vgl. Abb.2.2 rechts). Die Länge h des Halses hängt vom Elastizitätsmodul und der Ad-
häsionsstärke der Partikel ab. Wenn die Halslänge in der Größenordnung des minima-
len Abstandes zwischen den Partikeln ist, tragen die Bereiche außerhalb der Kontakt-
zone auch zur Haftkraft bei. Die Kontaktmechanik kann dann mit dem DMT-Modell
beschrieben werden. Sind die Halslängen viel größer als der minimale Abstand zwi-
schen den Partikeln, ist der Beitrag der Partikelbereiche außerhalb der Kontaktzone
zur Haftkraft zu vernachlässigen. In diesem Fall wird die Kontaktmechanik durch das
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Abbildung 2.2: links: Partikel-Partikel und Partikel-Substrat-Kontakt für einen Punkt-
kontakt; rechts: Kontakt mit Partikelverformung; z entspricht demmi-
nimalen Abstand, h entspricht der Höhe des Halses bei verformten
Partikeln
JKR-Modell beschrieben. Für die Charakterisierung der beschriebenen Fälle führte Ta-
bor (1977) den in Gleichung 2.14 definierten Tabor-Parameter ein, der das Verhältnis











Hierbei ist E der Elastizitätsmodul. Kleine Tabor-Parameter (DMT-Modell) korrelie-
ren mit kleineren Partikeln mit schwacher Adhäsion, wohingegen weiche Partikel mit
starker Adhäsion zu großen Tabor-Parametern führen.
Aus den Haftkräften resultiert abhängig von weiteren Parametern die mechanische
Stabilität von Agglomeraten, die mit verschiedenen Modellen berechnet werden kön-
nen. Rumpf (1970) entwickelte ein Modell für die Berechnung der Zugfestigkeit von
Agglomeraten, welches jedoch nur unter reiner Zugbeanspruchung gilt. Für kugel-
förmige Agglomerate kann die Zugfestigkeit nach Rumpf (1970) mit Gleichung 2.15
berechnet werden. Hierbei ist ε die Porosität des Agglomerats, xPP der Primärpartikel-
durchmesser und FAd die Haftkraft zwischen zwei Primärpartikeln. Bei diesemModell
wird davon ausgegangen, dass der Bruch innerhalb einer Ebene durch das Agglomerat
geht, wie es in Abbildung 2.3 links gezeigt ist. Die Agglomeratfestigkeit wird hierbei
von der Anzahl der interpartikulären Bindungen mit der Haftkraft FAd in der Bru-
chebene bestimmt. Mit steigender Porosität nimmt die Zugfestigkeit ab, weil mit ei-
nem höheren Hohlraumvolumen auch die Anzahl der Primärpartikel abnimmt. Eine
Abnahme der Primärpartikelgröße hat einen Anstieg der Zugfestigkeit zur Folge, da
mehr Primärpartikel bei gleichbleibender Porosität und Agglomeratgröße in der Bru-
chebene vorhanden sind und somit die absolute Anzahl der interpartikulären Bindung
zunimmt. Tang et al. (2001) wendeten dieses Modell auf fraktale Agglomerate an, in-
dem die Porosität mit dem fraktalen Gesetz ausgedrückt wird (vgl. Gl.2.16). Hierbei
ist αP ein Packungsfaktor, der dem fraktalen Vorfaktor entspricht. b und b0 sind Form-
faktoren für die Agglomerate bzw. der Primärpartikel. l ist die charakteristische Länge
des Agglomerats und l0 die der Primärpartikel. Da für fraktale Agglomerate die Poro-
sität mit steigender Agglomeratgröße abnimmt, verringert sich die Zugfestigkeit mit
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Agglomeratfragmentierung mit links:
einer Bruchebene durch das Agglomerat und rechts: Fragmentierung
ausgehend von der Agglomeratoberfläche
steigender Agglomeratgröße. Ein größerer Packungsfaktor αP hat eine höhere Zug-







(2.15) ε = 1−αDf /3P · b
1−Df /3






Während der Dispergierung von Agglomeraten können neben Zugbeanspruchungen
auch Druckbeanspruchungen durch Wand- oder Flüssigkeitskräfte auftreten. Tang
et al. (2001) nutzten eine empirische Gleichung, um die Druckfestigkeit mit der Zug-
festigkeit zu korrelieren (vgl. Gl.2.17). NPP ist hierbei die Anzahl der Primärpartikel
und fT ein empirischer Faktor, der von der Agglomeratgröße abhängt (vgl. Gl.2.18).
Aus dem Vergleich von experimentell gemessenen Druckfestigkeiten für Agglomerate
bestehend aus 1,14µm Latex-Primärpartikeln und Gleichung 2.17 wurden vTang und
wTang zu vTang =16,6 und wTang =0,45 bestimmt, wenn die Partikelgröße in µm einge-
setzt wird.
σDruck = ft(xm) ·NP P · σZug (2.17) ft = wT ang · x−vT angm (2.18)
Aus Fragmentierungsuntersuchungen aufgrund von hydrodynamischen Belastun-
gen entwickelten Sonntag und Russel (1987) ebenfalls ein Modell für die Agglomerat-
festigkeit. Im Gegensatz zu Tang et al. (2001) nahmen sie hierbei an, dass Agglomerate
in den Außenbereichen beginnen zu fragmentieren, da dort die höchste Porosität vor-
liegt (vgl. Abb.2.3 rechts). Weiterhin gingen Sonntag und Russel (1987) davon aus,
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dass die Kräfte hauptsächlich an den Außenbereichen wirken und dort kleine Defor-
mationen hervorrufen, die zum Bruch von interpartikulären Bindungen führen. Die
Agglomeratfestigkeit skaliert demnach mit der Feststoffvolumenkonzentration, die im
Agglomerat nach außen abnimmt. Aus demModell von Sonntag und Russel (1987) re-
sultiert Gleichung 2.19 für die Berechnung der Agglomeratfestigkeit. Hierbei ist σ0 der
Skalierungsfaktor und repräsentiert die Festigkeit im Zentrum des Agglomerats. Die-
se hängt von der Haftkraft zwischen den Primärpartikeln und der Koordinationszahl
der Primärpartikel ab. Der Parameter r resultiert aus der Annahme, dass die Abhän-
gigkeit des Elastizitäts- und Schermoduls von der Feststoffvolumenkonzentration(φ)
mit einem Potenzansatz (∼ φr) beschrieben werden kann. Bache (2004) entwickelte ei-
nen ähnlichen Skalierungsansatz für die Beschreibung der Agglomeratfestigkeit (vgl.
Gl.2.20). Allerdings baute Bache (2004) sein Modell auf einer Energiebilanz auf. Dabei
nahm Bache (2004) an, dass die Dispergierungsenergie des Fluids auf das ganze Ag-
glomerat wirkt und nicht nur den Außenbereich betrifft.











Das Modell von Bache (2004) stellt einen Sonderfall des Modells von Sonntag und
Russel (1987) für r=1 dar, wenn σ0,SR≡ σ0,Ba/Afrac ist. Aus dem Vergleich mit experi-
mentellen Literaturdaten schlussfolgerte Bache (2004), dass der Parameter r notwen-
dig ist, um das elastisch-mechanische Verhalten der Agglomerate wiederzugeben. Im
Gegensatz zum Ansatz von Sonntag und Russel (1987) liefert das Modell von Bache
(2004) allerdings Möglichkeiten den Faktor σ0 abzuschätzen, der mit Gleichung 2.21
berechnet werden kann.
σ0,Ba =
6 · cn ·EAd ·Af rac
pi · x3P P




Hierbei ist cn die Koordinationszahl imAgglomerat. Der Faktor σ0,Ba entspricht der vo-
lumenspezifischen Adhäsionsenergie pro Primärpartikel.Wengeler undNirschl (2007)
nutzten für das Modell von Sonntag und Russel (1987) einen Berechnungsansatz für
σ0, der dem von Rumpf (1970) gleicht (vgl. Gl.2.22). Auch wenn die Gleichungen, die
aus den Modellen von 2.19 und 2.20 resultieren, dem Modell von Tang et al. (2001)
gleichen, basieren die einzelnen Modelle auf sehr unterschiedlichen Annahmen. Tang
et al. (2001) wendeten auf das Modell von Rumpf das fraktale Gesetz für die Beschrei-
bung der Porosität an. Gleichung 2.15 geht allerdings von einer konstanten Porosität
im Agglomerat aus, was für fraktale Agglomerate nicht gilt. Weiterhin nutzten Tang
et al. (2001) den empirisch gefundenen Zusammenhang von Smith et al. (1929), dass
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cn·ε ≈ pi ist, was ebenfalls nur für Kugelpackungen mit konstanten Porositäten und für
Porositäten ε<0,5 gilt. Im Gegensatz dazu bauen die Modelle von Sonntag und Rus-
sel (1987) und Bache (2004) auf mechanischen bzw. energetischen Annahmen auf, bei
denen der fraktale Charakter von Nanopartikel-Agglomeraten direkt berücksichtigt
wird.
2.3 Dispergierung von Nanopartikel-Agglomeraten
mittels Strömungskräften
Die Dispergierung von Nanopartikel-Agglomeraten kann mit verschiedenen Strö-
mungskräften erfolgen. In dieser Arbeit werden Nanopartikel-Agglomerate in
Beschleunigungs-, Scher- und turbulenten Strömungen beansprucht. Bestehende Mo-
delle zur Beschreibung der wirkenden Belastungen sowie existierende experimentel-
le und numerische Untersuchungen werden im Folgenden getrennt diskutiert, wobei
während der experimentellen Untersuchungen mehrere Mechanismen auf die Agglo-
merate wirken können.
2.3.1 Dispergierung in Beschleunigungsströmungen
Frühere experimentelle Studien von Kousaka et al. (1993, 1979), Yuu und Oda (1983),
Niedballa und Husemann (2000) zur Agglomeratdispergierung in Beschleunigungs-
strömungen zeigen, dass Agglomerate mit Primärpartikelgrößen bis zu 2µm disper-
giert werden können. Für die Beschreibung der Dispergierungskraft entwickelten
Kousaka et al. (1979) ein Modell, das auf einer Kräftebilanz zwischen den Trägheits-
und den Widerstandskräften der einzelnen Primärpartikel basiert. Die Situation ist
schematisch in Abbildung 2.4 dargestellt. Wenn sich zwei Partikel in Kontakt in ei-
ner Beschleunigungsströmung befinden, wirken auf die jeweiligen Partikel die Wi-
derstandskraft (FW) und die Trägheitskraft (FT). Aufgrund unterschiedlicher Partikel-
größen kommt es zu unterschiedlichen Widerstandskräften, die eine Dispergierungs-
kraft (FD) hervorrufen. Die Kräftebilanzen der Partikeln A und B sind in den Glei-
chungen 2.23 und 2.24 wiedergegeben.
FW,A −mA · dvdt −FD = 0 (2.23) FW,B −mB ·
dv
dt
+FD = 0 (2.24)
Da die Partikel in Kontakt sind, ist der Term dv/dt in beiden Gleichungen identisch
und die Gleichungen können nach FD aufgelöst werden (vgl. Gl. 2.26). Die Wider-
standskraft wird dann mit Gleichung 2.25 berechnet. Hierbei ist AP die Anströmfläche
eines Partikels, %fl die Dichte des Fluids, cw der Widerstandsbeiwert, welcher von der
Reynoldszahl (Re) abhängt, und uR die Relativgeschwindigkeit.
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Für die Modellierung von Agglomeraten, die aus mehr als zwei Primärpartikel be-
stehen, wird angenommen, dass Gruppen von Primärpartikeln von einem volumen-
äquivalenten Einzelpartikel repräsentiert werden. Die auf diese Gruppen wirken-
de Dispergierunskraft kann wiederum mit Gleichung 2.26 bestimmt werden (vgl.
Abb.2.4). Eine Erhöhung der Dispergierungskraft kann durch eine Erhöhung der Re-
lativgeschwindigkeit erreicht werden, wobei bei Gasen die kritische Geschwindigkeit
die maximal erreichbare Geschwindigkeit ist. Eine andere Möglichkeit ist die Erhö-
hung der Fluiddichte, wenn die Partikelreynoldszahl im turbulenten Bereich liegt, so-
dass der cw-Wert unabhängig von der Renoldszahl ist. Weiterhin hängt die Dispergie-
rungskraft vom Durchmesserverhältnis der zu trennenden Partikel ab.
Yuu und Oda (1983) modifizierten das Modell von Kousaka et al. (1979), indem sie
die Beeinflussung der Strömung durch die benachbarten Partikel berücksichtigen. So-
wohl das Modell von Kousaka et al. (1979) als auch die Modifizierung von Yuu und
Oda (1983) beschreiben allerdings nicht die Dispergierung von zwei gleichgroßen Pri-
märpartikeln.
Niedballa und Husemann (2000) erweiterten das Modell von Kousaka et al. (1979)
um eine Winkelabhängigkeit der Dispergierungskraft. Wie in Abbildung 2.4 gezeigt
ist, kommt es zur Abschattung eines Teils der Anströmfläche von Partikel B durch
Partikel A (rot gekennzeichnet), wenn der Winkel ϕ kleiner 90◦ ist. Durch die verklei-
nerte Anströmfläche reduziert sich die Widerstandskraft auf Partikel B. Im Folgenden
bezeichnet xA immer den Durchmesser des kleineren Partikels und xB den des größe-
ren Partikels. Die Größe der abgeschatteten Fläche hängt vomWinkelϕ und der Größe
des Partikels A ab. Befindet sich das kleinere Partikel komplett vor dem größeren Parti-
kel in Strömungsrichtung, entspricht die abgeschattete Fläche der Anströmfläche des
kleineren Partikels. Bei Erreichen eines Grenzwinkels (ϕgr) reduziert sich die abge-
schattete Fläche, wobei der Grenzwinkel von den Durchmessern der zu trennenden
Partikel abhängt (vgl. Gl.2.27 nach (Niedballa, 1999)). Zwischen ϕ>ϕgr und ϕ<90◦









(2.27) AU = ASB +ASA (2.28)
Die Segmentfläche (ASi) des jeweiligen Partikels hängt vom Winkel ϕ und den Parti-
15
2 Theoretische Grundlagen
Abbildung 2.4: Schematische Darstellung des Fragmentierungsvorgang in einer Be-
schleunigungsströmung nach Kousaka et al. (1993) und Niedballa und
Husemann (2000)
kelgrößen ab. Die Berechnung erfolgt mit Gleichung 2.29. Hierbei ist s der vertikale

























Beim Überschreiten von ϕ>90◦ wird ein Teil der Anströmfläche von Partikel A abge-
schattet, bis sich dieses komplett hinter Partikel B befindet und keine Dispergierung
mehr stattfindet. Die Dispergierungskraft (FD vgl. Gl.2.26) setzt sich nach dem Mo-
dell von Niedballa und Husemann (2000) aus einem normalen (FD,n) und tangentia-
len Anteil (FD,t) zusammen. Wenn ϕ<90◦ ist, drückt der normale Anteil der Disper-
gierungskraft von Partikel A gegen Partikel B und vermindert durch die auftretende
Haftkraft die Dispergierungswirkung. In diesem Fall wird die Nettodispergierungs-
kraft mit Gleichung 2.30 bestimmt. Hierbei ist µ der Reibungskoeffizient zwischen
den Partikeln.
FD,netto = Ft −µ ·FD,n (2.30)
Die Kraftkomponenten können mit den Gleichungen 2.31 und 2.32 ausgedrückt wer-
den.
FD,t = FD · sin (ϕ) (2.31) FD,n = FD · cos (ϕ) (2.32)
Wenn ϕ>90◦ ist, entspricht die Nettodispergierungskraft der Kraft nach Gleichung
2.26 mit den verminderten Anströmflächen für die jeweiligen Partikel. Niedballa und
Husemann (2000) geben für diesen Fall die Summe aus den beiden Komponenten an.
Dies führt jedoch zu einer Überschätzung der Dispergierungskraft, da das Maximum
durch Gleichung 2.26 gegeben ist.
Durch die Winkelabhängigkeit der effektiven Anströmflächen von Partikel A und
B ergeben sich winkelabhängige Dispergierungskräfte, womit es möglich ist, die Di-
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spergierung von zwei gleich großen Primärpartikeln zu beschreiben. Das Modell von
Kousaka et al. (1979) stellt einen Teilfall des Modells von Niedballa und Husemann
(2000) dar (ϕ=90◦). Für zwei gleich große Partikel gleichen Materials wirkt die größte
Dispergierungsskraft nach Niedballa und Husemann (2000) bei ϕ ≈ 30◦.
2.3.2 Dispergierung in Scherströmungen
Die Dispergierung von Nanopartikel-Agglomeraten in Scherströmungen war Gegen-
stand von experimentellen (Sonntag und Russel, 1986, Rwei et al., 1990) und nu-
merischen (Higashitani und Iimura, 1998, Eggersdorfer et al., 2010, Harada et al.,
2006) Arbeiten, wobei hauptsächlich die Dispergierung in Flüssigkeiten Teil der Un-
tersuchungen war. Rwei et al. (1990) verwendeten verdichtete Rußagglomerate mit
Ausgangsgrößen von 2mm in Polydimethylsiloxan bei Scherbelastungen von bis zu
τScherung=104Pa. Dabei wurden verschiedene Dispergierungsmechanismen beobachte-
tet wie Oberflächenerosion und Fragmentierung. Bei der Oberflächenerosion brechen
kleinere Cluster/Primärpartikel von den Außenbereichen der Agglomerate ab. Nach
Rwei et al. (1990) ist die Belastung, ab der eine Oberflächenerosion einsetzt, geringer
als die Belastung, ab der eine Fragmentierung einsetzt. Außerdem tritt die Oberfläche-
nerosion nahezu direkt nach dem Erreichen der kritischen Belastung ein. Sonntag und
Russel (1986) untersuchten Agglomerate aus 140nm Latexprimärpartikeln mit einer
fraktalen Dimension von Df = 2,2 in einer Glycerin/Wasser Lösung bei Scherbelas-
tungen von bis zu τScherung=60Pa. Dabei beobachten Sonntag und Russel (1986), dass
mit steigender Scherbelastung die Agglomeratgröße abnimmt, wobei folgende Abhän-
gigkeit festgestellt wurde:





Hierbei ist NPP die Anzahl der Primärpartikel im Fragment, ηf die dynamische Visko-
sität des Fluids und γ˙Scherung die Scherrate. C und q sind Fit-Parameter. Nach Jarvis
et al. (2005) beschreibt der Exponent q die Sensitivität, mit der Agglomerate auf die
Scherbelastung reagieren, und C spiegelt die mechanischen Stabilität der Agglomera-
te wider. Ein höherer Exponent q entspricht einer stärkeren Abnahme der Fragment-
größe bei steigender Scherbelastung. Higashitani und Iimura (1998) zeigten für Agglo-
merate mit Df=1,8 bis Df=1,2, dass q nur von der fraktalen Dimension abhängt, was
auch Sonntag und Russel (1986) in ihren Experimenten feststellten. Bei abnehmender
fraktaler Dimension verringert sich die Sensitivität der Agglomerate auf Scherbelas-
tungen. Harada et al. (2006) und Horwatt et al. (1992) verglichen fraktale Agglomera-
te (Df≈1,9) mit dichter-strukturierten Agglomeraten (Df=3). Dabei fanden sie heraus,
dass dichter-strukturierte Agglomerate eine stärkere Abhängigkeit von Scherbelastun-
gen zeigen. Die Einsatzenergie für Fragmentierung/Erosion ist jedoch für Agglomerate
mit Df=3 um das 10-fache höher als für Agglomerate mit Df=1,9.
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Abbildung 2.5: Agglomeratfragmentierung in einer Scherströmung
(µ · γ˙Scherung=100Pa) nach verschiedenen Verweilzeiten a) t=0s, b)
t=2,05·10-5s, c) t=8,18·10-2s; übernommen aus Eggersdorfer et al.
(2010)
Die Fragmentierung eines fraktalen Agglomerates in einer Scherströmung ist in Ab-
bildung 2.5 (übernommen aus Eggersdorfer et al. (2010)) dargestellt. Aus den numeri-
schen Untersuchungen von Eggersdorfer et al. (2010), Higashitani und Iimura (1998),
Harada et al. (2006) geht hervor, dass Agglomerate in einer Scherströmung anfangen
zu rotieren und dabei zunächst gestreckt werden (vgl. Abb.2.5 b). Wenn die Belas-
tung in der Scherströmung die mechanische Stabilität übersteigt, fragmentieren die
Agglomerate, wobei keine instantane Fragmentierung auftritt. Nach einer gewissen
Verweilzeit in der Scherströmug hat das Agglomerat seine längste Ausdehnung er-
reicht und die Fragmentierung beginnt mit dem Brechen der schwächsten interpar-
tikulären Bindungen (Eggersdorfer et al., 2010). Die auftretende Verformung der Ag-
glomerate konnte von Blaser (2000) auch experimentell nachgewiesen werden. Nach
Eggersdorfer et al. (2010) kann der zeitliche Verlauf der Fragmentierung mit der di-
mensionslosen Zeit (t·γ˙Scherung) beschrieben werden. Die Fragmentierung setzt nach
(t·γ˙Scherung)=1 ein und die finale Fragmentgröße wird nach (t·γ˙Scherung)=10 erreicht.
Während der Fragmentierung ändert sich die fraktale Dimension der Agglomerate,
wobei die Fragmente von Ausgangsagglomeraten mit niedriger fraktaler Dimension
nach dem Erreichen der finalen Größe kompaktiert werden, was zu einer Erhöhung
der fraktalen Dimension führt (Eggersdorfer et al., 2010). Im Gegensatz dazu wird
die finale Struktur der Fragmente von sphärischen Agglomeraten vor Fragmentierung
erreicht (Harada et al., 2006). Weiterhin konnten Harada et al. (2006) in ihren nume-
rischen Untersuchungen bei sphärischen Agglomeraten ebenfalls eine Oberflächene-
rosion von kleinen Fragmenten beobachten, wobei die Oberflächenerosion früher als
die Fragmentierung einsetzt. Das Auftreten von Oberflächenerosion hängt nach Ye-
ung und Pelton (1996) von der Position der schwächsten interpartikulären Bindungen
im Agglomerat ab. Bei kompakten Agglomeraten finden sich diese in den Außenbe-
reichen, wohingegen diese bei fraktalen Strukturen überall im Agglomerat auftreten
können.
Für das Einsetzen der Dispergierung muss die hydrodynamische Belastung größer
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als die mechanische Stabilität der Agglomerate sein. Nach Raasch (1961) berechnet
sich die auf ein sphärisches Agglomerat übertragene Schubspannung in einer Scher-
strömung mit Gleichung 2.34.
τSchub = 2,5 · ηf · γ˙Scherung (2.34) τRotation = 0,025 · γ˙2Scherung · ρAggl · x2Aggl
(2.35)
Neben der Übertragung von Schubspannungen können Scherströmungen zur Rotati-
on von Agglomeraten führen, wobei die wirkende Zentrifugalkraft zur Dispergierung
von Agglomeraten führt. Die durch Rotation entstehende Spannung wird mit Glei-
chung 2.35 berechnet (Rumpf und Raasch, 1962).
2.3.3 Dispergierung in turbulenten Strömungen
Fragmentierung von Agglomeraten kann auch in turbulenten Strömungen stattfin-
den, was bereits experimentell für Flüssigkeiten (Leentvaar und Rebhun, 1983, Fran-
cois, 1987, Kobayashi et al., 1999, Wengeler und Nirschl, 2007) und Gase (Ammar
et al., 2012, Lind et al., 2010) untersucht wurde. Kobayashi et al. (1999) untersuch-
ten die Dispergierung von Agglomeraten aus Latexprimärpartikeln (xPP=1,4µm und
xAggl≈10µm) in einem Rührkessel und stellten dabei fest, dass mit steigender tur-
bulenter Scherrate die Agglomerategröße abnimmt, was mit früheren Untersuchun-
gen zum Flockungsprozess von Metalloxiden (Leentvaar und Rebhun, 1983, Francois,
1987) übereinstimmt. Wengeler und Nirschl (2007) dispergierten in Wasser suspen-
dierte Agglomerate aus Titandioxid (TiO2) und Siliziumdioxid (SiO2) in einer turbu-
lenten Kapillarströmung, wobei Größen von xAggl=75nm erreicht wurden. Lind et al.
(2010) und Ammar et al. (2012) untersuchten die Fragmentierung von gasgetrage-
nen TiO2-Agglomeraten mit Ausgangsgrößen von 4µm und Primärpartikelgrößen von
40nm in einer turbulenten Rohrströmung mit anschließendem Freistrahl. Dabei er-
reichten sie Fragmentgrößen von 800nm, wobei die hauptsächliche Fragmentierung
im turbulenten Freistrahl stattfand, da hier die größten turbulenten Scherraten auf-
traten (Ammar et al., 2012). Die genannten Untersuchungen zeigen, dass die finale
Fragmentgröße (xFragment) von der turbulenten Scherrate (γ˙ turb) abhängt. Dabei stell-
ten sie eine ähnliche Beziehung wie bei der Dispergierung in Scherströmungen fest
(vgl. Gl.2.36). Die Konstanten F und qturb sind ebenfalls Fit-Konstanten, welche die
mechanische Stabilität (F) und die Sensitivität (qturb), mit der die Agglomerate auf
die turbulente Beanspruchung reagieren, beschreiben. Die Belastung in turbulenten
Strömungen hängt von der turbulenten Scherrate (γ˙ turb) ab, die mit Gleichung 2.37
berechnet werden kann. Hierbei ist εturb die Energiedissipationsrate und ν die kine-
matische Viskosität des Fluids.
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Die wirkende Beanspruchung hängt in turbulenten Strömungen vom Belastungs-
regime ab. Es werden zwei Belastungsregime unterschieden: wenn die Agglomera-
te größer als die Kolmogorov-Länge sind (xAggl ηKolmogorov), wirken hauptsäch-
lich Trägheitskräfte, während bei Agglomeraten kleiner als die Kolmogorov-Länge
(xAggl ηKolmogorov) viskose Scherkräfte wirken (Bache, 2004). Im Bereich xAggl
ηKolmogorov werden Agglomerate aufgrund unterschiedlicher Relativgeschwindigkei-
ten an der Oberfläche beansprucht. Die unterschiedlichen Relativgeschwindigkei-
ten werden durch die turbulenten Geschwindigkeitsfluktuationen hervorgerufen. Die
Kolmogorov-Länge beschreibt in turbulenten Strömungen die Größe der kleinsten sta-
bilen Wirbel. In diesen Wirbeln wird Energie dissipiert, wohingegen größere Wirbel
Energie transportieren. Die Kolmogorov-Länge kann mit Gleichung 2.38 berechnet
und hängt von der Energiedissipationsrate und der kinematischen Viskosität ab. Für
den Bereich 0xAggl/ηKolmogorov≤3,5 leitete Bache (2004) aus der lokal verfügbaren
Energie, die zur Agglomeratdispergierung bereitsteht, ein Modell ab, wobei die wir-













2.4 Impaktion von Nanopartikeln und
Nanopartikel-Agglomeraten
Außer der Beanspruchung in Strömungen wird in dieser Arbeit auch die Fragmen-
tierung mittels Impaktion untersucht. Für eine kontinuierliche Dispergierung müssen
die fragmentierten Agglomerate nach der Fragmentierung wieder in der Gasphase vor-
liegen. Für die Fragmentierung mittels Impaktion ergeben sich dadurch zwei Prozesse,
die betrachtet werden müssen: die Fragmentierung während der Impaktion sowie das
Abspringen von Partikeln und Restagglomeraten. Diese Prozesse werden im Folgen-
den beschrieben. Dabei wird zunächst die Fragmentierung während der Impaktion
behandelt und danach auf das Abspringen eingegangen.
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2.4.1 Fragmentierung von Nanopartikel-Agglomeraten durch
Impaktion
Offen-strukturierte (Df<2) Nanopartikel-Agglomerate fragmentieren bei der senk-
rechten Impaktion, wie bereits in diversen experimentellen Untersuchungen gezeigt
wurde (Froeschke et al., 2003, Seipenbusch et al., 2007, 2010, Wernet et al., 2015, Iha-
lainen et al., 2012, 2014a). Froeschke et al. (2003) untersuchten die Fragmentierung
unterschiedlicher Materialien mit verschiedenen Primärpartikelgrößen in einem ein-
stufigen Niederdruckimpaktor. Die Impaktionsgeschwindigkeit wurde hierbei mit der
Näherung von Marple (1970) abgeschätzt, wonach die Partikelimpaktionsgeschwin-
digkeit 85% der Gasgeschwindigkeit am Düsenausgang beträgt. Zur Quantifizierung
der Fragmentierung wird der Fragmentierungsgrad (FG) verwendet. Der Fragmentie-
rungsgrad ist definiert als Verhältnis der Anzahl der während der Impaktion gebroche-
nen interpartikulären Bindungen (NBindungen,gebrochen) zur Anzahl der im Agglomerat






Da die Bestimmung der Anzahl der gebrochenen Bindungen experimentell schwer
zugänglich ist, verwendeten Froeschke et al. (2003) einen anderen Ansatz, um
den Fragmentierungsgrad zu bestimmen. Die Anzahl der Bindungen in ei-
nem Agglomerat ist proportional zur Anzahl der Primärpartikel im Agglomerat
(NBindungen,Agglomerat∼NPP). Die Anzahl der Primärpartikel pro Agglomerat ist wieder-
um proportional zur Projektionsfläche der Agglomerate/Fragmente. Nach Froeschke
et al. (2003) kann der Fragmentierungsgrad (FG) auch aus der mittleren Projektions-
fläche der Fragmente (AFragment) im Verhältnis zur Projektionsfläche der ursprüngli-
chen Agglomerate (AAgglomerat) bestimmtwerden (vgl. Gl. 2.41). Diemittleren Projekti-
onsflächen lassen sich durch Bildauswertungen von Transelektronenmikroskop(TEM)-
Aufnahmen ermitteln.
FG ≡ 1− AFragment
AAgglomerat
(2.41)
Aus den Untersuchungen von Froeschke et al. (2003) geht hervor, dass der Fragmen-
tierungsgrad mit zunehmender Impaktionsgeschwindigkeit (mit zunehmender Im-
paktionsenergie) steigt. Für das Einsetzen der Fragmentierung ist eine Einsatzener-
gie zu überwinden, die mit den schwächsten interpartikulären Haftkräften korreliert.
Mit abnehmender Primärpartikelgröße steigt die massenspezifische Einsatzenergie an,
was durch höhere interpartikuläre Haftkräfte im Verhältnis zur Masse zu erklären
ist. Die von Froeschke et al. (2003) bestimmten Einsatzenergien sind eine Größen-
ordnung höher als die interpartikulären Haftenergien zwischen zwei Primärpartikel
nach Hamaker. Froeschke et al. (2003) diskutieren mehrere Gründe für diese Abwei-
chungen. Zum Einen wird die Möglichkeit in Betracht gezogen, dass nur ein Teil der
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kinetischen Impaktionsenergie für das Aufbrechen der interpartikulären Bindungen
verwendet wird. Eine andere Möglichkeit ist das Vorhandensein stärkerer interpar-
tikulärer Haftkräfte als bloße van-der-Waals-Kräfte. Ähnliche Beobachtungen mach-
ten auch Wernet et al. (2015) bei ihren Untersuchungen mit Agglomeraten aus Pla-
tin(Pt)-Primärpartikeln, die bei Raumtemperatur agglomerierten. Hier sind die ge-
messenen Einsatzenergien für die Fragmentierung um den Faktor 50 höher, als die
mit dem Hamaker-Modell berechneten Bindungsenergien. Die Impaktion der Agglo-
merate erfolgte hierbei in einer Molekularstrahlapparatur, in der die Impaktionsge-
schwindigkeit der Agglomerate zwischen zwei Lichtschranken gemessen wurde. Für
die Bestimmung des Fragmentierungsgrades wurde hier die Anzahl der nach der Im-
paktion intakten interpartikulären Bindungen ausgezählt. In den Untersuchungen von
Seipenbusch et al. (2007) wurden für Agglomerate aus Pt-Primärpartikeln ebenfalls
um den Faktor 50 höhere Einsatzenergien im Vergleich zum Hamaker-Modell be-
stimmt. Außerdem konnten Seipenbusch et al. (2007) für Agglomerate aus Nickel(Ni)-
Primärpartikeln zeigen, dass die ab einer bestimmten Primärpartikelgröße einsetzen-
de Ausbildung von magnetischen Dipolen zu einer starken Erhöhung der Einsatzen-
ergie führt. Die Ausbildung von Sinterhälsen führt ebenfalls zur einer Erhöhung der
Einsatzenergie für Fragmentierung, wie in den Untersuchungen von Seipenbusch et al.
(2010) gezeigt wurde. Hierbei erfolgte die Variation der Sinterhalsstärke durch eine
thermische Behandlung bei verschiedenen Temperaturen in einem Rohrofen. Neben
einer Erhöhung der Einsatzenergie führen höhere Ofentemperaturen zu einer Verrin-
gerung der Fragmentierbarkeit (Seipenbusch et al., 2010), wobei die fragmentierbaren
Agglomerate als „soft agglomerates“ und die nicht-fragmentierbaren Agglomerate als
„hard aggregates“ bezeichnet werden (Wengeler et al., 2006).
Für die modellmäßige Beschreibung des Fragmentierungsgrades in Abhängigkeit
der Impaktionsenergie adaptierten Seipenbusch et al. (2007) den Ansatz von Weichert
(1991), die Bruchwahrscheinlichkeit von Einzelpartikeln bei der Zerkleinerung mit
der Weibull-Statistik zu beschreiben. Demnach wird der Fragmentierungsgrad (FG)
mit Gleichung 2.42 beschrieben. Die Weibull-Statistik beschreibt die Anzahl der ge-
brochenen interpartikulären Bindungen im Agglomerat bei einer bestimmten Impak-
tionsenergie und ist somit ein Maß für die Fragmentierungswahrscheinlichkeit.





Hierbei wird die massenspezifische Impaktionsenergie (v2) verwendet, wobei v2Einsatz
die massenspezifische Einsatzenergie für Fragmentierung ist. f(NPP) ist ein Vorfaktor,
der von der Anzahl der Primärpartikel im Agglomerat abhängt. cn ist die Koordina-
tionszahl der Primärpartikel. Wie in Abbildung 2.6 gezeigt, können die bestimmten
Fragmentierungsgrade mit Gleichung 2.42 beschrieben werden (Seipenbusch et al.,
2007). Außerdem zeigten Seipenbusch et al. (2007) in ihren Untersuchungen, dass eine
größere Primärpartikelgröße eine Erhöhung der absoluten Energie für den Einsatz der
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Abbildung 2.6: links: Fragmentierungsgrad in Abhängigkeit des Ausdrucks im Expo-
nenten von Gl. 2.42; übernommen von Seipenbusch et al. (2007) mit
den Daten von Ihalainen et al. (2014a). Die Größenangaben in der Gra-
fik entsprechen der Primärpartikelgröße. Für die Berechnung des Frag-
mentierungs für die Daten von Ihalainen et al. (2014a) wurden die an-
gegebenen Modalwerte der PGVs verwendet. rechts: Fragmentierungs-
grad in Abhängigkeit vonWe* für verschiedenen Oberflächenenergien;
übernommen von Thornton et al. (1996)
Fragmentierung zur Folge hat, was auf die erhöhte Haftkraft größerer Primärpartikel
zurückzuführen ist (vgl. Gl.2.3). Für den Faktor f konnte keine eindeutige Abhängig-
keit von der Primärpartikelgröße festgestellt werden (Seipenbusch et al., 2007). Die
beschriebenen Untersuchungen bestimmten die Fragmentierung mittels Bildauswer-
tung von TEM-Aufnahmen, wodurch nur die Agglomerate ausgewertet wurden, die
am TEM-Netz, was als Impaktionsoberfläche diente, haften blieben.
Ihalainen et al. (2012) entwickelten einen experimentellen Aufbau, bei dem es mög-
lich war, die abgesprungenen Agglomerate/Fragmente mit einem Scanning Mobility
Particle Sizer (SMPS) zu analysieren. Die Beanspruchung der Agglomerate fand in
einem MOUDI (Micro Orifice Uniform Deposition Impactor) bei reduziertem Druck
statt. Nach der Impaktion wurden die wieder abgesprungenen Agglomerate/Fragmen-
te in einem Tank hinter dem Impaktor gesammelt. Dieser Tank wurde im Anschluss
mit partikelfreier Luft wieder auf Umgebungsdruck gebracht. Für bestimmte Impak-
tionsbedingungen zeigten Ihalainen et al. (2012), dass es keinen Unterschied zwischen
der Größenverteilung der abgesprungen Fragmente und der auf der Impaktionsober-
fläche gibt. Weitere Untersuchungen von Ihalainen et al. (2014a) für Agglomerate aus
TiO2-Primärpartikeln zeigten jedoch, dass die abspringenden Fragmente eine gerin-
gere Fragmentierung aufweisen, wobei der Unterschied von der Primärpartikelgröße
und dem Sintergrad abhängt. Neben der Primärpartikelgröße und dem Sintergrad va-
riierte auch die Größe der Agglomerate. Dabei ergab sich, dass der Modalwert der
Fragmentgrößenverteilung unabhängig von der Ausgangsgröße der Agglomerate ist
(Ihalainen et al., 2014a). Wie in Abbildung 2.6 links dargestellt, kann die Weibull-




Neben der Weibull-Statistik wurde von Thornton et al. (1996) basierend auf 2D-
Discrete Element Method (DEM)-Simulationen sphärischer Agglomerate eine modifi-
zierte Weber-Zahl (We) für die Beschreibung des Fragmentierungsgrades in Abhängig-
keit der Impaktionsgeschwindigkeit entwickelt (vgl. Gl.2.43). Hierbei ist γ die Ober-
flächenenergie, rPP der Radius der Primärpartikel und ρP die Dichte der Primärparti-
kel.
We∗ = (v − vEinsatz) ·
(




Für die von Thornton et al. (1996) untersuchten Oberflächenenergien kann der Frag-
mentierungsgrad mit der modifizierten We-Zahl beschrieben werden (vgl. Abb. 2.6
rechts). Eine Erhöhung der Oberflächenenergie - was einer Erhöhung der Haftkraft
entspricht - führt zu einer Erhöhung der Einsatzgeschwindigkeit. Im Vergleich zur
Weibull-Statistik (vgl. Gl. 2.42) bietet die modifizierte Weber-Zahl keine Möglichkeit,
die Sensitivität der Agglomerate auf die wirkende Belastung oder die Haftkraftvertei-
lung zu berücksichtigen, die neben den schwächsten interpartikulären Bindungen die
Abhängigkeit des Fragmentierungsgrades von der Impaktionsgeschwindigkeit bestim-
men. Die modifizierte We-Zahl sollte somit nur für Agglomerate mit enger Primärpar-
tikelgrößenverteilung und enger Haftkraftverteilung angewendet werden. Neben dem
Fragmentierungsgrad analysierten Thornton et al. (1996) auch, wie sich die während
der Impaktion wirkende Kraft innerhalb sphärischer Agglomerate auswirkt. Nach dem
Kontakt des ersten Primärpartikels mit der Oberfläche breitet sich eine Druckwelle
durch das Agglomerat aus, die zu Druck- und Zugspannungen führt. Die Kontakt-
zone verformt sich durch das gegenseitige Abgleiten der Primärpartikel, wobei die
Größe der plastischen Zone von der Impaktionsgeschwindigkeit und der Dämpfung
durch das Agglomerat abhängt. Durch das Verschieben der Primärpartikel wird Im-
paktionsenergie dissipiert, die nicht mehr für die Fragmentierung zur Verfügung steht
(Thornton et al., 1996). Bei hohen Impaktionsgeschwindigkeiten werden nahezu alle
Bindungen gebrochen, was als Zersplittern („shattering“) bezeichnet wird. Bei mitt-
leren Geschwindigkeiten liegt ein semi-sprödes Verhalten vor. Dabei breiten sich die
Risse von der plastisch verformten Zone zur Oberfläche aus und führen zum Abbre-
chen größerer Fragmente mit intakten Bindungen (Thornton et al., 1996). Die gleichen
Beobachtungen wurden später für kristalline Agglomerate in 3D-DEM-Simulationen
gemacht (Kafui und Thornton, 2000), wobei eine Skalierung des Fragmentierungsgra-
des mit FG∼ γ -3/2 vorgeschlagen wurde.
Zusätzlich zum Fragmentierungsgrad kann eine Analyse der Fragmentgrößenver-
teilungen stattfinden, woraus Rückschlüsse auf das Bruchmuster der Agglomerate ge-
zogen werden können. Thornton und Liu (2004) leiteten aus 3D-DEM-Simulationen
Bruchmuster für Agglomerate in Abhängigkeit der Packungsdichte ab. Agglomera-
te mit hohen Packungsdichten brechen bei geringen Impaktionsgeschwindigkeiten
hauptsächlich in größere Fragmente entlang größerer Risse, die von der Kontaktzone
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ausgehen (Mishra und Thornton, 2001). Dies wird als „fracturing“ bezeichnet (Thorn-
ton und Liu, 2004). Dabei entstehen relativ enge Fragmentgrößenverteilungen. Bei
höheren Impaktionsgeschwindigkeiten zersplittern die großen Fragmente in kleinere
Fragmente und Primärpartikel, was als „shattering“ bezeichnet wird (Thornton und
Liu, 2004) und zu einer Verschiebung der Fragmentgrößenverteilungen zu kleineren
Größen führt. Als „desintegration“ wird die Bildung von kleinen Clustern und Pri-
märpartikeln ohne das vorherige Auftreten von größeren Fragmenten bezeichnet, wo-
bei nach der Fragmentierung auch immer noch größere Fragmente vorhanden sind
(Thornton und Liu, 2004). Die Fragmentgrößenverteilungen weisen eine Schulter im
Bereich kleinerer Größen auf. Das ausschließliche Vorhandensein von kleinen Clus-
tern und Primärpartikeln bei hohen Geschwindigkeiten wird „total desintegration“
genannt. „Desintegration“ tritt bei lockeren Agglomeraten unabhängig von den inter-
partikulären Haftkräften auf (Thornton und Liu, 2004).
Neben der Fragmentierung von sphärischen und fraktalen Agglomeraten bei der
senkrechten Impaktion wurde die Fragmentierung bei schräger Impaktion für sphä-
rische Granulate sowohl experimentell (Samimi et al., 2004) als auch numerisch mit-
tels DEM (Moreno et al., 2003) untersucht. Zusätzlich zur normalen Kraftkomponente
wirkt bei der schrägen Impaktion eine tangentiale Komponente, die einen Schergra-
dienten hervorruft (Tong et al., 2009). Die betrachteten Granulate hatten Größen im
Bereich von einigen Millimetern mit Primärpartikeln im Mikrometer-Größenbereich.
Aus diesen Untersuchungen geht hervor, dass die Fragmentierung bei der schrägen
Impaktion für Granulate mit geringen Packungsdichten, die auch sensitiv auf Scherbe-
anspruchung in Fluiden reagieren, verstärkt wird (Samimi et al., 2004). Bei Granulaten
mit hohen Packungsdichten, die insensitiv auf Scherbeanspruchung sind, führt schrä-
ge Impaktion zu einer Verringerung der Fragmentierung. Bei der schrägen Impak-
tion von Agglomeraten mit geringen Packungsdichten wurden verschiedene Bruch-
muster abhängig von der Impaktionsgeschwindigkeit beobachtet. Bei geringen Impak-
tionsgeschwindigkeiten platzen kleinere Fragmente von der Oberfläche ab, was als
„chipping“ bezeichnet wird. Das Ausmaß der Agglomeratdesintegration in diesemGe-
schwindigkeitsbereich ist gering und wird von der Normalkomponente bestimmt. Die
tangentiale Geschwindigkeitskomponente bestimmt das Brechen der Agglomerate bei
höheren Impaktionsgeschwindigkeiten, wenn die Fragmentierung des ganzen Agglo-
merates einsetzt (Samimi et al., 2004). Tong et al. (2009) simulierten die Fragmentie-
rung von lockeren, sphärischen Nanopartikel-Agglomeraten mit einer Primärpartikel-
größe von 100nm bei schräger Impaktion. Auch hier führte eine schrägere Impaktion
zu einer erhöhten Fragmentierung, wobei die effektivste Fragmentierung bei einem
Impaktionswinkel von 45ř erreicht wird. Nach Tong et al. (2009) wird die Fragmentie-
rung von der wirkenden Kraft und der Größe der Kontaktzone bestimmt, wobei eine
größere Kontaktzone zu einer effektiveren Fragmentierung führt.
Aus den genannten numerischen Untersuchungen geht hervor, dass Nanopartikel-
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Agglomerate bei Impaktion fragmentieren. Aus Untersuchungen mit Granulaten ist
bekannt, dass bei lockeren Granulaten die schräge Impaktion zu einer Erhöhung der
Fragmentierung führt. Der Fragmentierungsgrad, der die Bruchwahrscheinlichkeit
darstellt, kann mit einer modifizierten Weibull-Statistik beschrieben werden. Außer-
dem können aus den Fragmentgrößenverteilungen in Abhängigkeit der Impaktions-
energie Rückschlüsse auf die Bruchmuster gezogen werden.
2.4.2 Abspringen von Nanopartikeln und
Nanopartikel-Agglomeraten während der Impaktion
Neben der Fragmentierung wird auch das Abspringen der Agglomerate untersucht
und mit dem von Einzelpartikeln verglichen.
Einzelpartikel
Abspringen von Partikeln tritt auf, wenn die Partikel nach der Impaktion genügend
Energie besitzen, um die Anziehungsenergie zu überwinden. Dabei können wäh-
rend der Impaktion verschiedene Energiedissipationsprozesse ablaufen. Nach Dah-
neke (1971) dissipiert kinetische Energie durch plastische Verformung der Partikel
oder des Substrats, durch aus innerer Reibung resultierender Wärme, durch elastische
Schwingungen des Substrats oder durch Oberflächenwellen auf den Partikeln oder des
Substrats. Die Energiedissipation wird mit dem Restitutionskoeffizienten (e) beschrie-
ben. Dieser ist definiert als Verhältnis der Geschwindigkeit des Partikels nach der Im-





Der Restitutionskoeffizient ist von der Impaktionsgeschwindigkeit abhängig, da auch
die auftretenden Energieverluste von der Impaktiongeschwindigkeit abhängen. Der
schematische Verlauf des Restitutionskoeffizienten in Abhängigkeit der Impaktions-
geschwindigkeit ist im Einschub von Abbildung 2.7 schematisch gezeigt. Hierbei kön-
nen drei Bereiche unterschieden werden: bei niedrigen Impaktionsgeschwindigkeiten
(Bereich I) findet kein Abspringen statt und der Restitutionskoeffizient ist null. Bei Er-
reichen der kritischen Geschwindigkeit (vcrit) setzt das Abspringen ein (Übergang von
Bereich I zu Bereich II). Anschließend steigt der Restitutionskoeffizient mit der Impak-
tionsgeschwindigkeit stark an (Bereich II). Hier wird die kinetische Impaktionsener-
gie hauptsächlich in Rücksprungenergie umgewandelt. Mit steigender Impaktionsge-
schwindigkeit setzt plastische Verformung des Partikels oder des Substrates ein. Diese
Energiedissipation führt zu einer Verringerung der Abspringgeschwindigkeit, was in
einer Abnahme des Restitutionskoeffizienten resultiert (Bereich III). In diesem Bereich
sagen makroskopische Modelle eine Proportionalität von e∼1/v-p für den Restituti-
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onskoeffizienten voraus. Für Hertzkontakte beträgt p=1/4 (Johnson, 1985), was mit
Finite-Elemente-Analysen (FEA) vonWu et al. (2003) im Bereich elastisch-plastischem
Partikelverhalten mit sehr kleinen plastischen Verformungen übereinstimmt. Bei stei-
gender Impaktionsgeschwindigkeit steigt die plastische Verformung an und bestimmt
die Energiedissipation. In diesem Bereich ist e∼v-1/2 (Wu et al., 2003). Diese Abhän-
gigkeit ermittelten auch Schöner et al. (2014) in Experimenten und MD-Simulationen
(vgl. Abb. 2.7). Für Bismuth (Bi)-Partikel bestimmten Ayesh et al. (2010) eine stär-
kere Abhängigkeit des Restitutionskoeffizienten von der Impaktionsgeschwindigkeit
(e∼v-1). Im Gegensatz zu den anderen Untersuchungen wurden bei Ayesh et al. (2010)
schräge Stöße untersucht. Durch die zusätzliche tangentiale Geschwindigkeitskompo-
nente kann ein anderer Belastungszustand im Partikel wirken, der zu einer verstärkten
Energiedissipation und somit zu einem stärkeren Abfall des Restitutionskoeffizienten
führt.
Die von Ayesh et al. (2010) und Schöner et al. (2014) bestimmten Restitutionskoef-
fizienten sind in Abbildung 2.7 gezeigt. Ayesh et al. (2010) untersuchten den Einfluss
des Aggregatzustandes mithilfe von MD-Simulationen. Für 3nm Bi-Partikel kann ein
deutlicher Unterschied zwischen fester und flüssiger Phase festgestellt werden, wobei
für flüssige Partikel der Restitutionskoeffizient geringer ist. Ein Vergleich der experi-
mentell ermittelten Restitutionskoeffizienten für Partikel mit einer Größe von 32nm
mit den Restitutionskoeffizienten für feste 3nm Partikel zeigt keine Größenabhängig-
keit des Restitutionskoeffizienten im plastischen Bereich. Schöner et al. (2014) haben
in ihren Untersuchungen ebenfalls keine Größenabhängigkeit des Restitutionskoeffi-
zienten im plastischen Bereich für Partikelgrößen von 15nm bis 60nm festgestellt. Die
experimentellen Daten von Schöner et al. (2014) können mit dem analytischen Modell
von Tsai et al. (1990) beschrieben werden, wenn die Stoffparameter (Oberflächenener-
gie) und die mechanischen Eigenschaften (E-Modul und Fließgrenze) bekannt sind
(Rennecke, 2015) (vgl. Abb.2.7). Nach Tsai et al. (1990) wird der Restitutionskoeffi-
zient von Partikeln beim Abspringen von starren Substraten von der Adhäsionsener-
gie (EAdh), der Energiedissipation durch plastische Verformung des Partikels (EP) und
durch den Energieverlust, der beim Abplatten von Oberflächenrauigkeiten entsteht
(EAsp), bestimmt. Aus einer Energiebilanz leiteten Tsai et al. (1990) Gleichung 2.45 für












Während dieses Modell den Verlauf des Restitutionskoeffizienten im plastischen Be-
reich wiedergibt, werden die Einsatzgeschwindigkeiten für Abspringen überschätzt,
wie ein Vergleich mit den von Rennecke undWeber (2013a) experimentell bestimmten
Geschwindigkeiten für Silberpartikel mit Größen von 18nm und 66nm zeigt. Die Ein-
satzgeschwindigkeit für plastische Verformung bei senkrechter Impaktion hängt von
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Abbildung 2.7: Abhängigkeit des normalen Restitutionskoeffizienten en von der nor-
malen Impaktionsgeschwindigkeit für sphärische Nanopartikel, über-
nommen aus Gensch und Weber (2017a). Die Abbildung beinhaltet
experimentelle Daten (Mess) und Molekular-Dynamik-Simulationen
(MD). Die berechneten en nach dem Tsai-Modell wurden von Renne-
cke (2015) übernommen. Die Werte für Bismut (Bi) stammen aus der
Arbeit von Ayesh et al. (2010) und die Daten für die Silberpartikel (Ag)
aus Schöner et al. (2014). Zusätzlich wurden die kritischen Geschwin-
digkeiten von Rennecke und Weber (2013a) hinzugefügt. Einschub:
schematische Darstellung der Abspringbereiche: Bereich I - kein Ab-
springen, Bereich II - die Impaktionsenergie wird hauptsächlich in Ab-
springenergie umgewandelt, Bereich III - Einsetzen plastischer Verfor-
mung, die die Abspringgeschwindigkeit reduziert.
den mechanischen Eigenschaften des Partikels/Substrats (Elastizitätsmodul EModul,
Poisson-Zahl νP o) und der Fließgrenze der Partikel (YPartikel) ab. Für die Abschätzung
der Impaktionsgeschwindigkeit, ab der die plastische Verformung einsetzt (vy), lei-
teten Tsai et al. (1990) und Wang und John (1988b) jeweils eine Gleichung aus der
Hertz-Kontakt-Theorie ab. Beide Gleichungen zeigen die gleichen Abhängigkeiten von
den Materialparametern (vgl. Gl.2.46 und Gl.2.47), unterscheiden sich jedoch in den
Vorfaktoren. Tsai et al. (1990) nahmen einen konstanten Druck in der Kontaktzone
der Partikel an, wobei die plastische Verformung einsetzt, wenn der mittlere Druck
das 1,1-fache der Fließgrenze (YPartikel) beträgt. Demnach berechnet sich die Einsatz-
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geschwindigkeit für plastische Verformung mit Gleichung 2.46.
vy = 0,553 · pi
4
ρ1/2P
·Y 5/2P artikel · (kP artikel + kSubstrat)2 (2.46)
Wang und John (1988b) nahmen eine parabolische Druckverteilung in der Kontakt-
zone an, wobei der maximale Druck dem 1,5-fachen des mittleren Drucks entspricht.
Daraus ergibt sich folgende Gleichung für die Einsatzgeschwindigkeit für plastische
Verformung:
vy = 0,158 · pi
4
ρ1/2P
·Y 5/2P artikel · (kP artikel + kSubstrat)2 (2.47)
Wesentlich für eine kontinuierliche Dispergierung in der Gasphase ist das Wiederab-
springen, weshalb im Folgenden nur die kritische Geschwindigkeit zunächst für Ein-
zelpartikel näher betrachtet werden soll.
Dahneke (1971) entwickelte ein Modell, bei dem mögliche Energiedissipationen be-




mP · e2 ·
(
Er − e2 ·Ei
)
(2.48)
Hierbei sind Er und Ei die energetischen Potenzialtöpfe, die die Partikel in der Annä-
herungsphase (Index i) und der Abspringphase (Index r) durchlaufen. Dahneke (1971)
unterscheidet zwei mögliche Fälle. Zum einen die Gleichheit der Potenzialtöpfe wäh-
rend der Annäherungs- und Abspringphase (Ei=Er=E). Dann vereinfacht sich Glei-










Für die Energie E kann die Adhäsionsenergie nach Hamaker (vgl. Gl.2.3) eingesetzt
werden (Dahneke, 1971). Die kritische Geschwindigkeit ist dann umgekehrt propor-
tional zum Partikeldurchmesser und hängt von der Hamaker-Konstanten, dem Resti-
tutionskoeffizienten und der Partikeldichte (%P) ab (vgl. Gl.2.50). Der Durchmesser













Zum anderen argumentierten Wang und Kasper (1991), dass die energetischen Po-
tenzialtöpfe unterschiedlich sind, da sich Kraft-Weg-Verläufe für die Annäherungs-
und Abspringphase unterscheiden, wobei angenommen wird, dass Er=E Ei ist. Glei-
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Wang und Kasper (1991) wendeten sowohl das Hamaker-Haftmodell als auch die JKR-
Theorie an (vgl. Gl.2.53 und Gl.2.52). Außerdem nahmen sie an, dass beim Errei-
chen der kritischen Geschwindigkeit keine Energie dissipiert wird (e=1). Für die JKR-
Theorie ist die kritische Geschwindigkeit proportional zu x-5/6 und hängt von den me-
chanischen Eigenschaften der Partikel und des Substrats ab. Bei der Verwendung des


















MD-Simulationen von Schöner et al. (2014) zeigen, dass die Kraft-Weg-Verläufe für
Nanopartikel im Größenbereich 5nm bis 15nm während der Annäherungs- und der
Abspringphase nahezu gleich sind, sodass Er und Ei annähernd identisch sind. In der
Annäherungsphase führen die anziehenden Kräfte zu einer zusätzlichen Beschleuni-
gung der Partikel. Mit steigender Anfangsgeschwindigkeit am Beginn der Annähe-
rungsphase wird der Einfluss der Anziehung auf die Impaktionsgeschwindigkeit je-
doch geringer. Energieverluste treten hauptsächlich durch plastische Verformung der
Partikel bzw. der Oberfläche und durch Umwandlung von potenzieller Energie inWär-
me auf (Jung et al., 2010).
Tsai et al. (1990) verwendeten in ihrem Modell den gleichen Ansatz wie Wang und
Kasper (1991). Allerdings wird dabei die Energiedissipation durch die Abplattung von
Oberflächenrauigkeiten (EAsp) berücksichtigt. In der vorliegenden Arbeit wird immer
von ideal glatten Oberflächen ausgegangen, weswegen die Energiedissipation durch
die Abplattung von Oberflächenrauigkeiten vernachlässigt wird (EAsp=0). Im Gegen-
satz zu Wang und Kasper (1991) verwendeten Tsai et al. (1990) den verminderten Ra-
dius, der aus dem JKR-Modell für den Punkt der Trennung des Partikels vom Substrat
resultiert(a=a0/41/3 vgl. Kap.2.2). Demnach berechnet sich die kritische Geschwindig-
keit nach dem Ansatz von Tsai et al. (1990) mit folgender Gleichung:
vcrit =
[






Weir und McGavin (2008) entwickelten ein Modell für die kritische Geschwindig-
keit, bei dem volle plastische Verformung der Partikel angenommen wird. Dabei tritt
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die plastische Verformung nur während der Annäherungsphase auf. Weitere Energie-
verlustprozesse wie Energiedissipation durch Oberflächenwellen und Oberflächenrau-
igkeiten des Substrats werden im Modell von Weir und McGavin (2008) nicht berück-
sichtigt. Weiterhin wird das Substrat als starr betrachtet (kSubstrat=0). Außerdem wird
vorausgesetzt, dass die Partikel nicht fragmentieren und die Verformung gering im
Vergleich zur Partikelgröße ist. Die kritische Geschwindigkeit hängt nach diesem Mo-
dell von der Oberflächenenergie in der Grenzfläche und der Fließgrenze (YPartikel) der









Die ersten experimentellen Untersuchungen zur kritischen Geschwindigkeit von
Nanopartikeln im Größenbereich von 10nm bis 80nm machten Rennecke und We-
ber (2013a) in einem einstufigen Niederdruckimpaktor. Als Partikelmaterialien wur-
den Silber (Ag) und Natriumchlorid (NaCl) und als Substrat Glimmer verwendet, wo-
bei NaCl-Partikel mit unterschiedlichen Dichten verwendet wurden. Dabei fanden sie,
dass mit steigender Partikelgröße die kritische Geschwindigkeit sinkt, wobei ein Über-
gang zwischem plastischen Verhalten (Modell von Weir und McGavin (2008)) und
elastischem Verhalten (Modell von Wang und Kasper (1991) mit e=1) sowohl für die
Silberpartikel als auch für die NaCl-Partikel bestimmt wurde. Kleinere Partikel ver-
halten sich demnach plastisch, wohingegen größere Partikel elastisches Verhalten zei-
gen. Neben dem Einfluss des Partikelmaterials konnten Rennecke und Weber (2013a)
außerdem zeigen, dass die mechanischen Eigenschaften ebenfalls erheblichen Einfluss
auf die kritische Geschwindigkeit haben. Für porösere NaCl-Partikel ist die kritische
Geschwindigkeit im Vergleich zu dichteren Partikeln höher, was auf die verminderte
Fließgrenze zurückzuführen ist (Rennecke und Weber, 2013a). Arffman et al. (2015)
und Kuuluvainen et al. (2017) erweiterten den untersuchten Partikelgrößenbereich
bis auf 1µm für Silber- (20nm bis 1µm) und Ammoniumfluorescin-Partikel (1µm bis
7µm). Für die Silberpartikel wurden trotz der Verwendung eines anderen Substratma-
terials ähnliche Geschwindigkeiten wie von Rennecke und Weber (2013a) bestimmt.
Eine Variation des Substratmaterials ergab, dass dies nur geringen Einfluss auf die kri-
tische Geschwindigkeit hat (Kuuluvainen et al., 2017). Im Gegensatz dazu beeinflusst
das Partikelmaterial die kritische Geschwindigkeit erheblich, wie ein Vergleich der
Messungen untereinander und mit früheren Literaturdaten zeigt (Kuuluvainen et al.,
2017). Im Gegensatz zu Rennecke und Weber (2013a) konnten Arffman et al. (2015)
keinen Übergang vom plastischen zum elastischen Bereich für Silberpartikel beob-
achten. Arffman et al. (2015) wendeten Gleichung 2.50 auf ihre Ergebnisse an, wo-
bei eine Abhängigkeit von vcrit∼ x-1,6 festgestellt wurde. Frühere Studien (Wall et al.,
1990, Wang und John, 1988a, D’Ottavio und Goren, 1983, Esmen et al., 1978, Cheng
und Yeh, 1979) fanden ebenfalls eine Abhängigkeit von vcrit∼ x-1,6 für Partikel im un-
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teren Mikrometerbereich. Die bestimmten kritischen Geschwindigkeiten sind aller-
dings mehrere Größenordnungen größer als die bestimmten Geschwindigkeiten von
Arffman et al. (2015). Daraus schlossen Arffman et al. (2015), dass die kritische Ge-
schwindigkeit von der Materialkombination Partikel/Substrat bestimmt wird. Die be-
stimmten Abhängigkeiten stimmen nicht mit den oben diskutiertenModellen überein.
Arffman et al. (2015) vermuteten als mögliche Erklärung eine Größenabhängigkeit des
Restitutionskoeffizienten oder eine größenabhängige Hamaker-Konstante.
Im Vergleich zur senkrechten Impaktion ist die Situation bei der schrägen Impak-
tion komplexer. Das Abspringverhalten wird hierbei auch von der tangentialen Ge-
schwindigkeitskomponente, der Rotation, sowie der Reibung zwischen Partikel und
Substrat beeinflusst. Eine Zusammenfassung von Brach et al. (2000) der experimen-
tellen Arbeiten von Li et al. (1999), Wang und John (1988a), Broom (1979), Aylor und
Ferrandino (1985) für Partikel im Mikrometergrößenbereich zeigt, dass die kritische
Geschwindigkeit im Vergleich zur senkrechten Impaktion bei der schrägen Impakti-
on stark verringert ist, was auch Kuuluvainen et al. (2017) bis in den Größenbereich
von 300nm feststellten. Durch die weiteren Einflussfaktoren werden zur Charakte-
risierung des Abspringverhaltens weitere Parameter neben dem normalen Restituti-
onskoeffizienten (en) benötigt. Die Dissipation von translatorischer tangentialer Ener-
gie wird nach Brach et al. (2000) und Wu et al. (2009) mit dem Impulsverhältnis (f )
charakterisiert. Das Impulsverhältnis beschreibt das Verhältnis der Geschwindigkeits-
differenzen in tangentialer und normaler Richtung vor und nach der Impaktion. Die
Energieumwandlungen bzw. -dissipationen hängen vom Bewegungszustand der Parti-
kel während des Kontakts ab, wobei bei der schrägen Impaktion die Partikeln über die
Oberfläche rutschen oder rollen können. Der Bewegungszustand hängt vom Impakti-
onswinkel, von dem Reibungskoeffizienten sowie von den mechanischen Eigenschaf-
ten des Substrats und der Partikel ab. Nach Wu et al. (2009) kann der Winkel (θr,r),
der den Übergang vom Rutschen zum Rollen markiert, mit den Gleichungen 2.56 und
2.57 berechnet werden. Ein Winkel von θr,r=90◦ würde einer senkrechten Impaktion
entsprechen. Der Parameter κ ist das Verhältnis von tangentialer Kontaktsteifheit zu
normaler Kontaktsteifheit. Hierbei ist Gi der Schubmodul des Partikels bzw. des Sub-
strats. Hohe Reibungskoeffizienten (µ) führen aufgrund der erhöhten Reibungskraft
dazu, dass die Partikel auch bei sehr schrägen Impaktionen über das Substrat rollen.
tan
(










Im Rollregime steigt das Impulsverhältnis mit steigender Schräge an, da der Anteil der
tangentialen kinetischen Energie an der Gesamtenergie zunimmt, der durch das Rollen
des Partikels in Rotationsenergie umgewandelt wird. Im Rutschregime entspricht das
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Impulsverhältnis dem Reibungskoeffizienten zwischen Partikel und Substrat. Durch
die Umwandlung von tangentialer Energie in Rotationsenergie erreichen die Partikel
hohe Rotationsgeschwindigkeiten, die zum Abspringen führen, selbst wenn die nor-
male Komponente der Impaktionsgeschwindigkeit kleiner als die kritische Geschwin-
digkeit im senkrechten Fall ist (Brach et al., 2000). Konstandopoulus (2006) führte die
verringerten kritischen Geschwindigkeiten zum einen auf eine verringerte Kontakt-
fläche beim Wirken einer tangentialen Kraft (Savkoor und Briggs, 1977) zurück. Zum
anderen führt die wirkende tangentiale Kraft zum Bruch des Partikelkontakts mit dem
Substrat, wenn die tangentiale kinetische Energie größer als die Adhäsionsenergie ist.
Aus dem Verhältnis von tangentialer zum Bruch des Partikel-Substrat-Kontakts not-
wendiger kinetischer Energie zur Adhäsionsenergie leitete Konstandopoulus (2006)
einen kritischen Impaktionswinkel θcr ab, unterhalb dessen kein Anhaften der Parti-
kel mehr möglich ist (vgl. Gl.2.58).
tan(90◦ −θcr) = µ∗





Hierbei ist E* und G* der effektive Elastizitäts- und Schubmodul der Partikel-Substrat-
Kombination. Da die Kontaktfläche nicht genau bekannt ist, wird der Faktor β verwen-
det, der den Kontaktradius im Moment des Bruchs des Partikel-Substrat-Kontaktes
beschreibt a = β ·a0. µ∗ ist der effektiver Reibungskoeffizient (Konstandopoulus, 2006).
Aus den diskutierten Untersuchungen geht hervor, dass die kritische Geschwindig-
keit der Nanopartikel von den mechanischen Eigenschaften der Partikel sowie der Ma-
terialkombination Partikel/Substrat abhängt. Schräge Auftreffwinkel verringern die
kritische Geschwindigkeit aufgrund der zusätzlichen tangentialen Geschwindigkeits-
komponente.
Agglomerate
Während das Abspringverhalten von Einzelpartikel bereits umfassend untersucht ist,
gibt es für Nanopartikel-Agglomerate bisher nur wenige Untersuchungen. Neben den
Energiedissipationen, die bereits für das Abspringen von Einzelpartikeln diskutiert
wurden, können Agglomerate während der Impaktion auch fragmentieren, wie in Ka-
pitel 2.4.1 beschrieben, oder umstrukturieren. Diese zusätzlichen Energiedissipatio-
nen können zu einer Reduzierung des Abspringens von Agglomeraten führen. Ihalai-
nen et al. (2014b) zeigten in ihren Untersuchungen, dass der Anteil der abspringen-
den Agglomerate von der Fragmentierung, also von der mechanischen Stabilität, be-
einflusst wird, während kein signifikanter Einfluss des Substratmaterials festgestellt
wurde. Wie bei den Einzelpartikeln hängt auch die kritische Geschwindigkeit von Ag-
glomeraten von der Adhäsionsenergie ab. Ihalainen et al. (2014b) beschreiben die Ad-
häsionsenergie als Summe der Adhäsionsenergien der einzelnen Primärpartikel, die in
Kontakt mit dem Substrat sind (EAd,Aggl=NPP,Kontakt·EAd,PP, vgl. Abb.2.8). Allerdings
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gaben Ihalainen et al. (2014b) keine Korrelation zwischen der Anzahl der Primärparti-
kel in Kontakt mit dem Substrat (NPP,Kontakt) und der Agglomeratgröße oder Struktur
an. Die Anzahl der Primärpartikel in Kontakt mit dem Substrat ist proportional zur
Anzahl der Primärpartikel, die sich in der äußeren Schale der Agglomerate befinden.
Diese ist wiederum von der Struktur der Agglomerate, also der fraktalen Dimension
und dem fraktalen Vorfaktor (Afrac), abhängig. Durch eventuell auftretende Umstruk-
turierung der Agglomerate kann sich die Anzahl der Primärpartikel in Kontakt mit
dem Substrat während der Impaktion ändern (vgl. Abb.2.8). Die Einsatzgeschwindig-
keit für die Umstrukturierung hängt von der mechanischen Stabilität der Agglomerate
ab, die wiederum von den interpartikulären Haftkräften und der Koordinationszahl
der Primärpartikel bestimmt wird. Daraus resultiert, dass die kritische Geschwindig-
keit von Agglomeraten auch von der Struktur und den mechanischen Eigenschaften
der Agglomerate bestimmt wird. Um diese Effekte zu berücksichtigen, haben Gensch
und Weber (2017a) aufbauend auf Gleichung 2.49 eine Formel für die kritische Ge-
schwindigkeit von Agglomeraten abgeleitet, wobei die Masse der Agglomerate mit
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Die Energiedissipation wird - wie bei den Einzelpartikeln - durch den Restitutions-
koeffizienten berücksichtigt. Die Adhäsionsenergie der Agglomerate ist aufgrund der
fraktalen Struktur nicht bekannt, da die Anzahl der Primärpartikel in Kontakt mit
dem Substrat nicht bestimmt werden konnte. Gensch und Weber (2017a) nahmen an,
dass das Verhältnis der Adhäsionsenergie eines fraktalen Agglomerates mit demMobi-
litätsdurchmesser xm zur Adhäsionsenergie eines sphärischen Partikels mit dem Mo-
bilitätsdurchmesser xm um den Faktor ξ erhöht oder verringert ist (vgl. Gl.2.60). Da ξ
von der Anzahl der Primärpartikel in Kontakt mit der Oberfläche abhängt, ist er eine
Funktion der fraktalen Dimension und des fraktalen Vorfaktors. In erster Näherung
wurde dabei angenommen, dass ξ unabhängig von der Partikelgröße ist. Für den Fall,






Mit der Annahme, dass ξ und e konstant sind, resultiert aus Gleichung 2.60 folgen-






2.4 Impaktion von Nanopartikeln und Nanopartikel-Agglomeraten
δ ist vom verwendeten Haftkraftmodell abhängig und beträgt δ=4/3 für die JKR-
Theorie und δ=1 für das Hamaker-Modell. Für Agglomerate mit einer fraktalen Di-
mension Df=3 ergibt sich, wie für die Einzelpartikel, eine umgekehrte Proportionalität
von der Partikelgröße.
Abbildung 2.8: Schematische Darstellung des Agglomeratabspringens mit möglicher
Umstrukturierung und Fragmentierung, A) Näherungsphase des Ag-
glomerats; B) Auftreffen des Agglomerats auf das Substrat mit (rot):
Primärpartikel in Kontakt mit dem Substrat; C) Umstrukturierung
des Agglomerats, wodurch mehr Primärpartikel in Kontakt mit dem





3 Experimenteller Aufbau und
Methoden
Für die Untersuchung der Dispergierung von Nanopartikel-Agglomeraten in Scher-
und turbulenten Strömungen sowie bei der Impaktion wurden unterschiedliche Ex-
perimente - wie im Folgenden beschrieben - durchgeführt. Neben der Belastungs-
art war auch der Einfluss der Agglomeratstruktur auf die Dispergierung Bestandteil
der Untersuchungen. Die Herstellung der Agglomerate erfolgte in verschiedenen Syn-
thesen, um die gewünschten Strukturen und die Primärpartikelmaterialen zu reali-
sieren. Die Experimente wurden mit metallischen und metalloxidischen Nanoparti-
keln durchgeführt. Die metallischen Nanopartikel wurden hierbei mittels Funkene-
rosion hergestellt. Durch anschließende Agglomeration aufgrund von Diffusion bil-
deten sich offen-strukturierte Agglomerate (Df<2). Eine Restrukturierung zu dichte-
ren Agglomeraten (Df>2) fand durch eine thermische Behandlung statt. Für die Her-
stellung der metalloxidischen Nanopartikel wurde eine Chemical Vapour Synthesis
(CVS) verwendet. Auch hier entstanden aufgrund von Diffusion und hoher Primärpar-
tikelkonzentrationen offen-strukturierte Agglomerate (Df<2). Die Herstellung sphäri-
scher metalloxidischer Agglomerate erfolgte in einem Sprühtrocknungsprozess. Nach
der Synthese wurden die Agglomerate in einem Differentiellen Mobilitätsanalysator
(DMA) entsprechend ihrer elektrischen Mobilität größenklassiert. Hierbei kamen ver-
schiedene DMAs zum Einsatz, die auf die jeweiligen Größenbereiche kalibriert waren.
Die Größenklassierung im Bereich bis 116nm fand in einem radialen DMA (Zhang
et al., 1995) mit einem Durchmesser von 190mm statt. Agglomerate und Partikel mit
Größen zwischen 116nm und 250nm wurden in einem zylindrischen DMA (Knutson
und Whitby, 1975), der in diesem Bereich kalibriert war, klassiert. Für die größere Ag-
glomerate wurde ein radialer DMA mit einem Durchmesser von 563mm verwendet.
Um die elektrische Mobilität mit der Agglomeratgröße zu korrelieren, muss die La-
dungsverteilung der Agglomerate bekannt sein. Dafür wurden die Partikel in einem
bipolaren Diffusionsauflader (radioaktive Quelle oder Röntgenstrahler) entsprechend
der Boltzmann-Ladungsverteilung aufgeladen. Die Größen- und Strukturanalyse der
Agglomerate, nach der Beanspruchung in den einzelnen Versuchsaufbauten, erfolgte
durch die Bestimmung der Größe in einem Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS, Fa.
Grimm) oder mittels Transelektronenmikroskopie.
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Abbildung 3.1: Allgemeines Fließbild der verwendeten Versuchsaufbauten
3.1 Partikelsynthesen
Im folgenden Kapitel werden die verwendeten Synthesen zur Herstellung der unter-
suchten Agglomerate und Strukturen beschrieben. Die verwendeten Partikel und Ag-
glomerate sind in Abbildung 3.2 gezeigt.
Abbildung 3.2: TEM-Aufnahmen der verwendeten Agglomerat- und Partikelformen
A) Agglomerat aus Pt-Primärpartikeln mit Df=1,8; B) Agglomerat
aus Pt-Primärpartikeln mit Df=2,3; C) Pt-Einzelpartikel; D) Agglo-
merat aus SiO2-Primärpartikeln mit Df=1,6; E) Agglomerat aus SiO2-
Primärpartikeln mit Df=3; F) SiO2-Einzelpartikel
3.1.1 Metallische Nanopartikel-Agglomerate
Die metallischen Partikel wurden in einem Funkengenerator mit zwei gegenüberlie-
genden, zylindrischen Stabelektroden, die parallel zu einem Kondensator mit einer
Kapazität von ca. 50µF angeordnet waren, hergestellt (vgl. Abb.3.3). Erreicht die anlie-
gende Spannung die Überschlagsspannung (UBr) zwischen den Elektroden, kommt es
zur Entladung der im Kondensator gespeicherten Energie (E=1/2·C·U2Br). Dabei wird
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Abbildung 3.3: Schematisches Fließbild der Partikelsynthese für metallische
Nanopartikel-Agglomerate














Ofenverweilzeit [s] - 0,7 0,7
fraktale Dimension 1,8 2,3 2,6
Elektrodenmaterial in ein Inertgas (hier Stickstoff) verdampft, das den Funkengenera-
tor durchströmt. Durch konvektive Kühlung entstanden hohe Übersättingungen, die
zu homogener Nukleation führten, an die sich Kondensationswachstum anschloß. An-
schließend agglomerieren die Partikel aufgrund diffusiver Bewegung zu Agglomeraten
mit einer fraktalen Dimension von Df=1,8. Die Partikelkonzentration und -größe hän-
gen vom Inertgasvolumenstrom, der Verdampfungsenthalpie des Elektrodenmaterials
Platin und der elektrischen Energie des Überschlags ab. Die Herstellung von metalli-
schen Nanopartikel-Agglomeraten mit höheren fraktalen Dimensionen erfolgte durch
thermische Behandlung der offen-strukturierten Agglomerate in einem Rohrofen. Be-
vor das Versintern von metallischen Nanopartikel–Agglomeraten beginnt, findet eine
Umstrukturierung bei Temperaturen weit unterhalb des Schmelzpunktes statt (Sei-
penbusch et al., 2003). Die gewählten Temperaturen und Verweilzeiten sowie die frak-
talen Dimensionen sind in Tabelle 3.1 aufgeführt. Für die Kalibrierung des schrägen
Impaktors und den Vergleich mit den Agglomeraten wurden sphärische Einzelparti-
kel verwendet. Die Einzelpartikel wurden durch vollständiges Versintern der Agglo-
merate in einem Rohrofen bei einer Temperatur von 1200◦C und einer Verweilzeit von
τEinzelpartikel,Rohrofen≈3s erzeugt.
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3.1.2 Metalloxidische Nanopartikel-Agglomerate
Für die Herstellung von offen- und dicht-strukturierten Agglomeraten aus metalloxi-
dischen Nanopartikeln mussten zwei unterschiedliche Synthesen verwendet werden,
da Agglomerate aus metalloxidischen Primärpartikeln nicht umstrukturieren, bevor
sie versintern (Sempéré et al., 1993). Für die Herstellung von offen-strukturierten Ag-
glomeraten wurden die Primärpartikel in einer Chemical Vapour Synthesis (CVS) her-
gestellt. Anschließend agglomerierten die Primärpartikel in der Gasphase. Bei der CVS
wird ein organischer Precursor verdampft, der in der Gasphase mit Sauerstoff reagiert.
Als Precursor wurde Tetraethylorthosilikat (TEOS) verwendet, das wahlweise in Stick-
stoff oder synthetischer Luft verdampfte und in einem Rohrofen mit Sauerstoff zu Si-
liziumdioxid (SiO2) reagierte (Heel und Kasper, 2005). Der Syntheseprozess ist sche-
matisch in Abbildung 3.4 gezeigt. Das TEOS verdampfte bei Raumtemperatur in einer
Gaswaschflasche in das jeweilige Trägergas. Die Einstellung der TEOS–Konzentration
in der Gasphase erfolgte durch das Mischungsverhältnis zwischen Trägergas und zu-
sätzlichem Gas, das nach der Verdampfung dem Gasstrom zugegeben wurde. Wenn
TEOS in synthetischer Luft verdampfte, diente Stickstoff als Verdünnungsgas. Bei Ver-
wendung von Stickstoff als Trägergas wurde mit Luft verdünnt. Für die Synthese der
Agglomerate betrug die TEOS–Konzentration cTEOS=16,66g/m3 und für die Einzel-
partikel cTEOS=1g/m3 mit Verweilzeiten von τAgglomerat=2,4s und τEinzelpartikel=1,47s.
Die Agglomerate besaßen eine fraktale Dimension von Df=1,6 und die Primärpar-
tikel hatten eine Größe von x=28nm. Bei niedrigeren TEOS-Konzentrationen und
Temperaturen entstanden einzelne sphärische Partikel im Größenberiech zwischen
10nm und 60nm. Die Herstellung von dichter-strukturierten Agglomeraten aus SiO2-
Primärpartikeln erfolgte mit dem Sprühtrocknungsprozess von Zeng und Weber
(2014). Hierbei wurde eine Suspension aus SiO2-Partikeln mit einem Zerstäuber ver-
sprüht. Die Suspension bestand aus einer Mischung von Köstrosol 2040AS (Chemie-
werke Bad Köstritz), destilliertem Wasser und einer 15%-igen Salpetersäure. Die Sal-
petersäure diente zur Reduzierung der Partikeloberflächenladung und wurde kurz vor
dem Versprühen hinzugegeben. Die verwendeten Köstrosol- und Wassermengen be-
maßen sich an den gewünschten Agglomeratgrößen, wobei eine höhere Köstrosolkon-
zentration zu größeren Agglomeraten führt (vgl. Gl.3.1).







Hierbei sind xAggl der Agglomeratdurchmesser, xTropfen der Tropfendurchmesser, CSusp
die Partikelkonzentration, %Susp die Suspensionsdichte und %P die Partikeldichte. Die
Suspensionstropfen wurden mit dem Zerstäuber ATM220 von Topas erzeugt. Als Trä-
gergas wurde Druckluft verwendet, die über eine kritische Düse im Zerstäuber aus-
strömte. Durch die Beschleunigung des Trägergases entstand ein Unterdruck, wodurch
die Suspension aus dem Vorratsgefäß angesaugt wurde. Die Bildung der Tropfen fand
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Abbildung 3.4: links: Schematisches Fließbild der Partikelsynthese für fraktale SiO2
Agglomerate und Partikel; rechts: Schematische Darstellung des
Sprühtrocknungsprozesses für sphärische Agglomerate
an der Mischungsstelle von Trägergas und Suspensionszuleitung direkt an der kriti-
schen Düse statt. Die dabei entstehende Tropfengröße hing vom Vordruck des Träger-
gases und der Oberflächenspannung der Flüssigkeit ab. Nach dem Zerstäuber wurde
der Gasstrom durch einen Trockner mit Kieselgel als Trocknungsmittel geleitet. Beim
Verdampfen der Flüssigkeit wurden durch die Oberflächenspannung sphärische Ag-
glomerate erzeugt. Die Porosität kann durch die Zugabe von Tensiden - hier aber nicht
verwendet - zur Suspension beeinflusst werden (Zeng und Weber, 2014). Die Porosität
der sphärischen SiO2–Agglomerate betrug εsph,Aggl=0,33, was nahezu der dichtesten
Kugelpackung entspricht.
3.2 Scherbeanspruchung
Die mechanische Stabilität der Agglomerate in einer Scherströmung wurde in einer
Ejektordüse untersucht, wie sie in Abbildung 3.5 links dargestellt ist. Hierbei wur-
de das Trägergas innen zugegeben und das Aerosol außen. Durch hohe Strömungs-
geschwindigkeiten entstand ein Unterdruck an der Stelle, an der die Treibluft und
das Aerosol zusammengeführt wurden, wodurch Aerosol angesaugt wurde. Die höchs-
te Beanspruchung trat in der Grenzschicht zwischen innerer Treibluftströmung und
äußerer Aerosolströmung auf. In Abbildung 3.5 links ist ebenfalls das Geschwindig-
keitsfeld einer CFD–Simulation beim höchsten Treibluftvolumenstrom gezeigt. Zu-
sätzlich sind die Scherraten an drei exemplarischen Positionen dargestellt. Die höchs-
ten Scherraten treten direkt am Ende des inneren Rohres auf. Mit zunehmender Ent-
fernung vom Ende des Treibluftzugaberohrs nimmt die Scherrate in der Grenzschicht
durch die Angleichung der beiden Geschwindigkeiten ab. Für die Ermittlung der von
den Agglomeraten erfahrenen Beanspruchungen wurden die Strömungsfelder unter
Verwendung einer 3D–Simulation der Ejektordüse der entsprechenden Treibluftvolu-
menströme in OpenFOAM berechnet. Als Solver diente ein kompressibler SIMPLE Al-
gorithmusmit dem k- Turbulenzmodell. Als Randbedingungen wurden der Treibluft-
volumenstrom, der Druck am Ausgang des Scherumstrukturiers (paus=1bar) und der
Gesamtdruck am Aerosoleinlass (pgesamt=pdynamisch+pstatisch) von pgesamt=1bar vorge-
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Abbildung 3.5: links: 3D-Zeichnung der verwendeten Ejektordüse sowie eine CFD-
Simulation des Geschwindigkeitsfelds beim höchsten verwendeten
Treibluftvolumenstrom mit exemplarischer Darstellung der Scherra-
te an drei Stellen. Die Linienfarbe im Diagramm korreliert mit der
Stelle, an der die Scherrate in Abhängigkeit des Radius (y) bestimmt
wurde; rechts: Schematische Fließbilddarstellung des verwendeten
Versuchsaufbaus
geben. Da der experimentelle Gesamtdruck dem jeweiligen Luftdruck entsprach, wel-
cher nicht bestimmt wurde, wurden die Treibluftvolumenströme soweit variiert, bis
die Abweichung der Aerosolvolumenströme zwischen Experiment und Simulation un-
ter 20% lag. Nach der Berechnung des Strömungsfeldes wurden die Partikelbahnen be-
rechnet. Dafür wurde ein selbstgeschriebener Solver verwendet, der nur Widerstands-
kraft und Trägheitskraft der Partikel berücksichtigt, wobei die für Nanopartikel not-
wendige Cunningham-Korrektur in der Widerstandskraft berücksichtigt wurde. Wei-
terhin wurden Wechselwirkungen der Partikel auf das Fluid und der Partikel unter-
einander nicht berücksichtigt (one-way-coupling), was bei den vorhandenen gerin-
gen Agglomeratkonzentrationen angemessen ist. Aus den berechneten Partikelbahnen
wurden die von den Agglomeraten maximalen erfahrenen Scherraten ermittelt (vgl.
Tab.3.2).
DieMenge des angesaugten Aerosols hing von der eingesetzten Treibluft ab.Mit stei-
gendem Treibluftvolumenstrom stieg auch der Aerosolvolumenstrom. Die verwende-
ten Treibluftvolumenströme sind in Tabelle 3.2 aufgeführt. Da der eingesetzte Klassie-
rer mit einem konstanten Aerosolstrom von 1l/min arbeitete, die verwendeten Treib-
luftvolumenströme aber einen höheren Ansaugvolumenstrom zur Folge hatten, wurde
zwischen Klassierer und Umstrukturierer zusätzliche Luft hinzugegeben, um den Ae-
rosolstrom durch den Klassierer konstant zu halten (vgl. Abb.3.5 rechts). Dabei wur-
de der Aerosolstrom durch den Klassierer gemessen und der zusätzliche Luftstrom
dem entsprechend angepasst. Die klassierten Agglomerate wurden nach der Beanspru-
chung mit einem SMPS hinsichtlich ihrer Größe charakterisiert. Das innere Rohr des
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Scherumstrukturierers besaß einen Durchmesser von DScher,i=3mm, wobei die Wand-
stärke 0,3mm betrug. Der Durchmesser der Mischzone betrug DScher,Misch=4mm, wor-
aus sich eine Spaltbreite in der Aerosolzuführung von 0,4mm ergab. Nach der Misch-
zone erweiterte sich der Strömungsquerschnitt konisch, um die Turbulenz möglichst
gering zu halten.
Tabelle 3.2: Experimentelle Volumenströme sowie die numerisch ermittelten Aero-
solströme und die daraus resultierenden maximalen Scherraten; *Diese















1,0 1,0 1,18(18%) 1,3 · 105
1,3 2,0 1,74(13%) 1,9 · 105
1,6 2,6 2,32(11%) 2,1 · 105
1,9 3,3 3,5(5,9%) 3,3 · 105
2,2 3,4∗ 3,53(4,6%) 4,1 · 105
2,2 4,0∗ 4,16(3,8%) 6,8 · 105
3.3 Turbulente Beanspruchung
Die experimentellen Untersuchungen zur turbulenten Beanspruchung erfolgten in ei-
nem Rohr mit turbulenter Rohströmung und anschließendem turbulenten Freistrahl,
wobei sich der verwendete Aufbau an dem von Ammar et al. (2012) orientierte. Im
Wesentlichen bestand der Beanspruchungsapparat aus einem Rohr, in das ein Treib-
luftstrom zugegeben wurde. Nach dem Einlass verjüngte sich das Rohr auf den für
die gewünschte Turbulenz notwendigen Durchmesser. Im Gegensatz zu den Untersu-
chungen von Ammar et al. (2012) wurde das Aerosol nicht mit der Treibluft in ei-
ner Kammer vorgemischt, sondern am Ende der Verjüngung direkt in die turbulen-
te Strömung gegeben (vgl. Abb. 3.6). Am Ende des Rohres schloss sich eine abrupte
Durchmesservergrößerung an, um einen turbulenten Freistrahl zu erzeugen. Wie bei
Ammar et al. (2012) traten auch hier die höchsten Scherraten im Freistrahl auf (vgl.
Abb.3.6). Eine Erhöhung des Treibluftvolumenstroms führte hierbei zu einer höheren
turbulenten Scherrate. Experimentell wurde jeweils die Agglomeratgröße in Abhän-
gigkeit des Treibluftvolumenstroms, also der turbulenten Scherrate, gemessen.Wie bei
der Scherbeanspruchung dienten CFD-Simulationen für die Ermittlung der wirkenden
Belastung. Eine Überprüfung der numerisch berechneten Strömungsfelder fand durch
den Vergleich des experimentell und numerisch bestimmten Druckverlusts entlang
des turbulenten Rohres statt (vgl. Abb.3.7). Aus den CFD-Simulationen geht hervor,
dass die höchsten Scherraten jeweils im Bereich der Abrisskanten am Rohrende auf-
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Abbildung 3.6: links: 3D-Zeichnung des verwendeten turbulenten Rohres mit den aus
CFD – Simulationen ermittelten turbulenten Scherraten beim höchsten
Treibluftvolumenstrom; rechts: Schematische Fließbilddarstellung des
verwendeten Versuchsaufbaus
traten und die Belastung dadurch nicht homogen über den Querschnitt wirkte. Durch
den erhöhten Transport der Agglomerate in radialer Richtung aufgrund der turbu-
lenten Wirbel kann davon ausgegangen werden, dass ein Großteil der Agglomerate
im Bereich der höchsten turbulenten Scherraten beansprucht wurde. Die für die tur-
bulenten Scherraten notwendigen hohen Strömungsgeschwindigkeiten hatten einen
Druckverlust im Rohr zur Folge (vgl. Abb.3.7), wodurch die Treibluft bei einem Vor-
druck von >1,5barabsolut zugegeben werden musste. Da die verwendeten Synthesen
nur bei einem Absolutdruck von 1bar betrieben werden konnten, wurde der Versuchs-
aufbau um einen Sammeltank ergänzt. Die Einstellung der Agglomeratgröße erfolgte
in einem Verweilzeitrohr, welches sich zwischen der Synthese und dem Tank befand.
Die Durchströmung des Sammeltanks fand solange statt, bis sich eine Sättigung ein-
stellte. Im Anschluss wurde der Tank mit Druckluft befüllt, bis ein Absolutdruck von
4bar erreicht war. Für die Einstellung des ausströmenden Aerosolvolumenstrom dien-
te eine kritische Düse. Die Menge des ausströmenden Aerosols wurde an den Treib-
luftvolumenstrom angepasst, um messbare Konzentrationen zu gewährleisten. Nach
jeder Beanspruchungssequenz, die ca. 20min dauerte, wurde der Sammeltank neu
befüllt. Für Treibluftvolumenströme von 20m3/h bis 45m3/h betrug der Durchmes-
ser der kritischen Düse 0,7mm, wohingegen für die geringeren Volumenströme (siehe
Tab.3.3) eine kritische Düse mit einem Durchmesser von 0,3mm verwendet wurde. In
der kritischen Düse fand keine Fragmentierung statt, was mit Messungen ohne Treib-
luft überprüft wurde. Weiterhin änderte sich die Größenverteilung im Tank nicht, was
mit Messungen der Agglomeratgrößenverteilungen nach verschiedenen Verweilzeiten
(vgl. Abb.3.7) bestätigt wurde. Das turbulente Rohr hatte eine Länge von L=600mm.
Die Probenahme für die SMPS–Analyse befand sich 15cm hinter der Durchmesser-
aufweitung, wobei die Absaugung des Teilstroms am Randbereich erfolgte. Aufgrund
der geringen Stokes–Zahl der verwendeten Nanopartikel–Agglomerate musste keine
isokinetische Probenahme erfolgen. Weiterhin war durch die Turbulenz der Strömung
und der hohen Diffusion der Agglomerate gewährleistet, dass Agglomerate aus unter-
schiedlichen Beanspruchungsbereichen gut durchmischt waren und somit der abge-
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Tabelle 3.3: Verwendete Volumenströme und die zugehörigen maximalen Energiedis-
sipationsraten sowie die daraus resultierenden turbulenten Scherraten
Treibluftvolumenstrom
[mN3/h]
εturb,max [m2/s3] γ˙turb [1/s]
45 3,51 · 107 1,51 · 106
35 1,15 · 107 8,65 · 105
25 3,77 · 106 4,96 · 105
20 1,33 · 106 2,95 · 105
6,0 4,11 · 104 5,18 · 104
4,5 2,40 · 104 3,95 · 104
3,0 1,12 · 104 2,70 · 104
1,5 2,94 · 103 1,39 · 104
Abbildung 3.7: links: Gemessener Druckverlust über das turbulente Rohr mit einer
Länge von L = 600mm im Vergleich mit den numerisch berechneten;
rechts: Partikelgrößenverteilung von SiO2–Agglomeratenmit verschie-
denen Verweilzeiten im Sammeltank
saugte Aerosolstrom repräsentativ war.
3.4 Beanspruchung bei Wandkollisionen
Die Agglomeratfragmentierung und das Abspringen während senkrechter und schrä-
ger Impaktion wurden in einem Niederdruckimpaktor untersucht. In einem Impak-
tor werden die Agglomerate abhängig von ihrem Verhältnis von Widerstandskraft zu
Trägheitskraft abgeschieden. In Abbildung 3.8 rechts ist das Strömungsfeld in einem
Impaktor gezeigt (übernommen aus Rennecke und Weber (2013b)). Das Aerosol wird
durch eine Beschleunigungsdüse geleitet und der entstehende Freistrahl strömt gegen
eine Platte (Impaktionsplatte), die im normalen Fall senkrecht zur Strömungsrichtung
der Düse steht. An der Platte wird das Gas um 90◦ umgelenkt. Die Agglomerate, de-
ren Trägheit im Verhältnis zur Widerstandskraft zu groß ist, um der Gasströmung zu
folgen, impaktieren auf der Impaktionsplatte (Hinds, 1999). Das Verhältnis von Wi-
derstandskraft zur Trägheit der Partikel wird mit der Stokes-Zahl (Stk) beschrieben,
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die mit folgender Gleichung 3.2 berechnet werden kann (Hinds, 1999):
Stk =
%P · x2 ·uGas ·Cc
9 · ηf l ·DD (3.2)
Hierbei ist %P die Partikel- bzw. die Agglomeratdichte, x die Partikel-/Agglomerat-
größe, uGas die mittlere Strömungsgeschwindigkeit am Düsenausgang, ηf l die dyna-
mische Viskosität des Gases, DD der Durchmesser der Beschleunigungsdüse und Cc
die Cunningham-Korrektur. Die Cunningham-Korrektur berücksichtigt die vermin-
derte Reibung von Partikeln/Agglomeraten, die kleiner als die mittlere freie Weglänge












Für die Abscheidung von Partikeln/Agglomerate im submikronen Bereich muss die
Widerstandskraft der Partikel reduziert werden. Die Trägheit dieser Partikel ist so ge-
ring, dass selbst bei sehr hohen Gasgeschwindigkeiten keine Impaktion auf der Impak-
tionsplatte erfolgt. Eine Reduzierung derWiderstandskraft kann durch eine Erhöhung
der mittleren freien Weglänge erreicht werden. Die mittlere freie Weglänge von Gasen
nimmt bei einer Reduzierung des Druckes zu. Nach de la Mora et al. (1990) kann die
Stk-Zahl für einen Niederdruckimpaktor mit Gleichung 3.4 berechnet werden. Hier-
bei wurden bereits Zahlenwerte für die Cunningham-Korrektur für den Fall von x λ
eingesetzt. m˙gas bezeichnet den Gasmassenstrom und pImp den Impaktionsdruck.




(3.4) Stk50 = C · x · %P
p250 ·D3D
= konst (3.5)
Mit steigender Stk-Zahl nimmt die Abscheidung im Impaktor zu. Der charakteristische
Wert eines Impaktors ist die Stk-Zahl, bei der 50% der Partikel abgeschieden werden,
die als Stk50-Zahl bezeichnet wird. Für eine feste Impaktorgeometrie und einen kon-
stanten Gasmassenstrom in den Impaktor kann die Stk50 mit Formel 3.5 berechnet
werden. In der Konstanten C sind alle geometrischen sowie Stoffwerte des verwende-
ten Trägergases berücksichtigt. p50 ist der Impaktordruck bei dem 50% der Partikel
abgeschieden werden.
Um die Belastung bei der Impaktion zu variieren, wurde die Impaktionsgeschwini-
digkeit, mit der die Agglomerate mit der Impaktionsplatte kollidierten, verändert. Bei
einem konstanten Gasmassenstrom in den Impaktor hängt die Impaktionsgeschwin-
digkeit vom Druck im Impaktor ab. Die Berechnung der Impaktionsgeschwindigkeit
erfolgte mit dem semi-empirischen Modell von Rennecke und Weber (2013b), wel-
ches nachfolgend erläutert wird. Mit diesem Modell ist es möglich, die Impaktions-
geschwindigkeit aus den gemessenen Trennkurven, den geometrischen Abmessungen
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Abbildung 3.8: links: Schematische Fließbilddarstellung des verwendeten Versuchs-
aufbaus; rechts: CFD-Simulation des Strömungsfeldes im Nieder-
druckimpaktor bei senkrechter Impaktion, mit den geometrischen Ab-
messungen D: Düsendurchmesser, H: Düsenlänge, L: Abstand zwi-
schen Düsenaustritt und Impaktionsplatte übernommen aus Rennecke
und Weber (2013b)
des Impaktors sowie dem eingestellten Druck für eine feste Partikelgröße bei einem
Impaktionswinkel von 90◦ zu berechnen. Nach Rennecke und Weber (2013b) berech-
net sich die Impaktionsgeschwindigkeit (uImp) von Partikeln in einem Niederdruck-
impaktor mit Gleichung 3.6.
uImp = u¯Imp (Stk
∗,L/DD) ·umax,Gas (p,m˙Gas) ·χlag (Stk∗,L/DD ,H/DD) (3.6)
Die Impaktionsgeschwindigkeit setzt sich aus der dimensionslosen Impaktionsge-
schwindigkeit u¯Imp, der maximalen Gasgeschwindigkeit am Düsenende umax,Gas und
dem Lag-Faktor χlag zusammen. Die dimensionslose Impaktionsgeschwindigkeit
hängt von den Partikeleigenschaften und den geometrischen Abmessungen des
Impaktors ab. Im Modell von Rennecke und Weber (2013b) wird die dimensionslose




+1 (3.7) Stk∗ = 2 · Stk (3.8)
Stk* beträgt das doppelte der Stk-Zahl nach Gleichung 3.2 (vgl. Gl.3.8), da Rennecke
und Weber (2013b) die Ableitung von Gleichung 3.6 auf die maximale Gasgeschwin-
digkeit bezogen. Die Stk* beschreibt die aerodynamischen Eigenschaften der Partikel
im Impaktor. AImp und BImp sind empirische Konstanten, die aus CFD-Simulationen
ermittelt wurden und von den geometrischen Abmessungen des Impaktors abhängen
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Tabelle 3.4: Empirische Parameter AImp und BImp in Abhängigkeit von L/DD sowie
Stk0* und Stk50* aus Rennecke und Weber (2013b)
L/DD AImp BImp Stk0* Stk50*
1 0,181 0,505 0,324 0,474
2 0,328 0,692 0,364 0,585
3 0,581 1,012 0,431 0,693
5 1,616 2,215 0,599 0,943
(vgl. Tab.3.4). L/DD ist das Verhältnis vom Abstand zwischen Düsenende und Im-
paktionsplatte (L) zum Düsendurchmesser (DD) (vgl. Abb. 3.8 rechts). Die Stk0*-Zahl
ist die Stk-Zahl, bei der die ersten Partikel auf der Impaktionsplatte abgeschieden
werden. Mit steigendem L/DD-Verhältnis müssen die Partikel höhere Stk0*-Zahlen
und Stk50*-Zahlen besitzen, um zu impaktieren. Bei größerem Abstand der Impak-
tionsplatte vom Düsenende verringert sich die Gasgeschwindigkeit im Freistrahl
aufgrund von eingetragenem Gas aus der unmittelbaren Umgebung. Dies führt eben-
falls zu einer Abnahme der Partikelgeschwindigkeit. Um dennoch eine Abscheidung
zu erreichen, muss die Gasgeschwindigkeit am Düsenende erhöht werden, was zu
einer höheren Stk*-Zahl führt.
Die maximale Gasgeschwindigkeit wird vom Gasmassenstrom in den Impaktor und
dem Impaktionsdruck sowie demDüsendurchmesser bestimmt, wie aus Gleichung 3.9
hervorgeht. Der Gasmassenstrom ist das Produkt aus Gasdichte (%Gas) und Volumen-
strom (V˙Gas). Die Gasdichte kann mit dem idealen Gasgesetz beschrieben werden. In
Gleichung 3.9 ist RGas die spezifische Gaskonstante des verwendeten Trägergases und
T die Raumtemperatur.
umax,Gas = 8 · m˙Gas
%Gas ·pi ·D2D





Der Lag-Faktor berücksichtigt die Trägheit der Partikel. Bei hoher Partikelträgheit
reicht die Beschleunigungsstrecke in der Düse und im Freistrahl nicht aus, um die
Partikel auf Gasgeschwindigkeit zu beschleunigen, wodurch die Impaktionsgeschwin-
digkeit bei hohen Partikelträgheiten wieder abnimmt.











Der Lag-Faktor hängt vom Verhältnis des verfügbaren Beschleunigungsweges (S¯) zum
Beschleunigungsweg, den die Partikel benötigen, um die Gasgeschwindigkeit zu errei-
chen (S¯99), ab (vgl. Gl.3.11 und Gl.3.12). Der verfügbare Beschleunigungsweg ist eine
Funktion der Düsenhalslänge (H), des Abstandes Düsenende-Platte (L) und des Dü-
sendurchmessers (DD).
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− 0,5 (3.11) S¯99 = 2 · Stk∗ (3.12)
Mit dem Modell von Rennecke und Weber (2013b) ist es möglich, die Impaktions-
geschwindigkeit der Partikel/Agglomerate aus den geometrischen Abmessungen und
den Trennkurven zu berechnen. Für die Berechnung der Stk*-Zahl geben Rennecke
und Weber (2013b) folgende vereinfachte Gleichung an.




Mit steigender Stk*-Zahl steigt die Impaktionsgeschwindigkeit aufgrund der höheren
Trägheit im Vergleich zur Widerstandskraft an. Dadurch werden die Partikel in der
Stauzone, die sich mittig vor der Impaktionsplatte ausbildet, nicht mehr so stark ab-
gebremst. Allerdings nimmt die Impaktionsgeschwindigkeit bei sehr hohen Stk*-Zahl
wieder ab, was auf den oben beschrieben Effekt der verlängerten benötigten Beschleu-
nigungsstrecke zurückzuführen ist.
In dieser Arbeit wurde auch die schräge Impaktion untersucht. Die Experimente
dafür wurden ebenfalls in einem Niederdruckimpaktor durchgeführt. Dafür wurde
die Impaktionsplatte um einen bestimmtenWinkel gegenüber der Strömungsrichtung
geneigt (vgl. Abb.3.9). Dieser Winkel wird im folgenden als geometrischer Impakti-
onswinkel (θgeometrisch) bezeichnet, um ihn vom effektiven Impaktionswinkel (θeffektiv)
zu unterscheiden (vgl. Kap.4.3.1). Die Berechnung der Impaktionsgeschwindigkeit bei
der schrägen Impaktion erfolgte durch eine Übertragung des Modells von Rennecke
und Weber (2013b) auf die schräge Impaktion (Gensch und Weber, 2014). Aufgrund
der schrägen Impaktionsplatte war der Abstand zwischen Düsenende und Impakti-
onplatte (L) nicht bekannt, da der Abstand von der radialen Position abhängt, weshalb
ein effektiver Abstand zwischenDüsenende undMittelpunkt der Impaktionsplatte (L’)
definiert wurde. Die Bestimmung des effektiven Abstandes erfolgte durch die Kalibrie-
rung des schrägen Impaktors durch die Impaktion von Partikeln mit bekannter Stk*-
Zahl. Aus den gemessenen Stk50*-Zahlen wurde der effektive Abstand (L’) und die em-
pirischen Parameter A und B durch Interpolation und Extrapolation mit den Werten
in Tabelle 3.4 berechnet. Die Bestimmung des effektiven Impaktionswinkels erfolgte
durch die numerische Berechnung der Partikeltrajektorien. Dafür wurden zunächst
die Strömungsfelder in CFD-Simulationen berechnet. Die Berechnung der Partikelt-
rajektorien erfolgte im Anschluss mit dem selbstgeschriebenem Solver. Als Randbe-
dingungen wurde der Druck im Impaktor und der Gasmassenstrom in den Impaktor
vorgegeben.
Für die durchgeführten Experimente wurden die Aerosole nach der Klassierung in
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Abbildung 3.9: A) Schematische Zeichnung der verwendeten Impaktorgeometrie für
einen geometrischen Impaktionswinkel von θgeometrisch=90◦; B) Sche-
matische Zeichnung der verwendeten Impaktorgeometrie für einen
geometrischen Impaktionswinkel von θgeometrisch=45◦; C) Schema-
tische Darstellung der schrägen Impaktion eines Agglomerats mit
θef f ektiv ; übernommen aus Gensch und Weber (2017b)
zwei Teilströme aufgeteilt (vgl. Abb.3.8 links). Ein Teilstrom wurde in ein Faraday
Cup Elektrometer (FCE) geleitet, um die Anzahlkonzentration vor dem Niederdruck-
impaktor zu messen. Der zweite Teilstrom wurde über eine kritische Düse in den Nie-
derdruckimpaktor geleitet. Durch die kritische Düse blieb der Gasmassenstrom un-
abhängig vom dahinter herrschendem Druck konstant, solange das kritische Druck-
verhältnis nicht überschritten wurde. In der vorliegenden Arbeit wurden zwei kriti-
sche Düsen (Fa. Plano) mit unterschiedlichen Durchmessern von 200µm und 150µm
benutzt. Der Aerosolstrom durch die kritische Düse hing nur vom Vordruck ab, der
konstant bei atmosphärischen Druck gehalten wurde. Daraus ergab sich ein Volumen-
strom von 0,267l/min für einen Durchmesser von 200µm und 0,18l/min für einen
Durchmesser von 150µm. Zwischen kritischer Düse undNiederdruckimpaktor befand
sich ein Ausgleichsrohr, um laminare Einströmbedingungen in den Niederdruckim-
paktor zu gewährleisten, die in den CFD-Simulationen als Randbedingung vorgege-
ben wurden. Hinter dem Niederdruckimpaktor befand sich ein zweites FCE, um die
Konzentration nach der Impaktion zu messen. Experimentell wurde die Penetration
in Abhängigkeit des Druckes im Impaktor für eine feste Partikel/Agglomeratgröße ge-
messen. Eine Berücksichtigung möglicher Diffusionsverluste im Ausgleichsrohr fand
durch eine Normierung des FCE-Signals auf das Endsignal statt. Aus den gemesse-
nen Trennkurven konnte der für die Impaktionsgeschwindigkeitsberechnung benö-
tigte p50-Wert bestimmt werden. Für die Untersuchung des Abspringverhaltens von
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Nanopartikeln/Agglomeraten wurde die von Rennecke und Weber (2013a) beschrie-
bene Methode verwendet. Hierbei fand zunächst eine Messung der Trennkurve statt,
bei der auf der Impaktionsplatte ein Vakuumfett aufgetragen war, sodass das Absprin-
gen unterdrückt wurde. Direkt imAnschluss wurde eine Trennkurve gemessen, bei der
das Abspringen erlaubt war. Dabei wurde auf der Impaktionsplatte das Substrat plat-
ziert, welches untersucht werden sollte. In dieser Arbeit wurde das Abspringen von
einem Kupfer- und Glimmersubstrat untersucht. Aus dem Vergleich der Trennkurven
mit unterdrücktem und erlaubtem Abspringen konnte die „Bounced Fraction“ermit-
telt werden, aus der die Impaktionsgeschwindigkeit, ab der Abspringen einsetzt, be-
stimmt wurde. Diese Impaktionsgeschwindigkeit wird als kritische Geschwindigkeit
bezeichnet (vgl. Kap.2.4.2).
Für die Bestimmung der Agglomeratfragmentierung während der Impaktion wurde
ein TEM-Netz mittig auf der Impaktorplatte platziert. Die untersuchten Agglomerate
wurden direkt auf das TEM-Netz impaktiert, wobei die Analyse anschließend im TEM
erfolgte. Zunächst wurde der gewünschte Druck, der einer gewählten Impaktionsge-
schwindigkeit entspricht, im Impaktor eingestellt. Danach wurden die klassierten Ag-
glomerate impaktiert. Die Sammelzeit wurde entsprechend der Aerosolkonzentration
gewählt, so dass die Belegung auf den TEM-Netz ausreichend für eine Bildauswertung
war. Pro Messpunkt wurden ca. 200 Agglomerate/Fragmente ausgewertet. Mit dieser
Methode konnten nur die Agglomerate/Fragmente vermessen werden, die am TEM-
Netz haften bleiben. Aus den TEM-Aufnahmenwurde die Projektionsfläche der Agglo-
merate in Abhängigkeit der Impaktionsgeschwindigkeit bestimmt, woraus die mittlere
Agglomerat-/Fragmentgröße und die Fragmentgrößenverteilung ermittelt wurden.
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4 Ergebnisse und Diskussion
In diesem Kapitel werden die Resultate der durchgeführten Beanspruchungsexperi-
mente beschrieben und diskutiert. Hierbei werden die wirkenden Belastungenmit den
Modellen, die in Kapitel 2 vorgestellt wurden, berechnet und mit der theoretischen
Agglomeratfestigkeit verglichen.
4.1 Beanspruchung in Scherströmungen und
Beschleunigungsströmungen
Für die Untersuchung der Fragmentierung der Agglomerate in einer Scherströmung
wurde die in Kapitel 3.2 beschriebene Versuchsanordnung verwendet. Zunächst wur-
den offen-strukturierte Agglomerate aus Pt- und SiO2-Primärpartikeln untersucht, da
diese imVergleich zu Agglomeratenmit einer höheren fraktalen Dimension eine gerin-
gere mechanische Stabilität aufweisen. Die Größenanalyse erfolgte mit einem SMPS, in
dem die Agglomerate entsprechend ihrer elektrischen Mobilität klassiert werden. Um
mögliche Änderungen der Struktur oder der Agglomeratgröße zu detektieren, wur-
den die Agglomerate vor der Beanspruchung entsprechend ihrer elektrischen Mobili-
tät klassiert. Während der Beanspruchung können die Agglomerate umstrukturieren
oder fragmentieren. Beide Prozesse sind mit einer Änderung der elektrischen Mobili-
tät verbunden (Schmidt-Ott, 1988). Es wurden zwei verschiedene Ausgangsgrößen für
die jeweiligen Agglomerate untersucht, wobei Größen von xm=116nm und xm=79nm
für Agglomerate aus Pt-Primärpartikeln und Größen von xm=135nm und xm=93nm
für Agglomerate aus SiO2-Primärpartikeln verwendet wurden. Die gemessene Agglo-
meratgröße nach der Beanspruchung in der Scherströmung ist in Abbildung 4.1 ge-
zeigt. Dabei handelt es sich um den Modalwert der Größenverteilungen. Zusätzlich
ist die Breite der Verteilung (gegeben als geometrische Standardabweichung Sigma)
dargestellt, da sich Struktur- oder Größenänderungen auch auf die Verteilungsbrei-
te auswirken können. Dabei führen Änderungen zu einer breiteren Verteilung. Wie
aus der Abbildung hervorgeht, bleiben die Agglomeratgröße und die Verteilungsbrei-
te im untersuchten Scherratenbereich konstant und entsprechen dem Ausgangswert,
woraus zu erkennen ist, dass keine Fragmentierung oder Umstrukturierung der un-
tersuchten Agglomerate auftritt. Wie in Abbildung 3.5 gezeigt ist, trat das Maximum
des Geschwindigkeitsgradienten direkt am Beginn der Mischungszone auf und nahm
dann durch die Angleichung der Strömungsgeschwindigkeiten in Strömungsrichtung
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Abbildung 4.1: Modalwert (xModal) und Verteilungsbreite (Sigma) der gemessenen Par-
tikelgrößenverteilungen nach der Scherbeanspruchung in Abhängig-
keit der Scherrate für Agglomerate aus links: Pt-Primärpartikeln und
rechts: SiO2-Primärpartikeln
ab.
Im Folgenden sollen die wirkenden Belastungen in der Scherströmung mit der Ag-
glomeratfestigkeit verglichen werden. In einer Scherströmungen können Agglomerate
aufgrund unterschiedlicher Beanspruchungen fragmentieren (vgl. Kap.2.3.2). Die wir-
kende Schubspannung aufgrund des Geschwindigkeitsgradienten wird mit Gleichung
2.34 berechnet. Außerdem können die Agglomerate in einer Scherströmung rotieren,
wodurch eine Zentrifugalkraft auf die Agglomerate wirkt. Die daraus resultierende
Beanspruchung kannmit Gleichung 2.35 bestimmt werden. Die aus den Scherraten re-
sultierenden Belastungen sind in Abbildung 4.2 in Abhängigkeit der Agglomeratgröße
für drei exemplarische Scherraten dargestellt. Die wirkenden Beanspruchungen wur-
den mit dem maximalen Geschwindigkeitsgradienten berechnet, den die Agglomera-
te erfahren. Die Scherrate von γ˙=6,8·1051/s entspricht der maximalen verwendeten
Scherrate. Die Schubspannung nach Raasch (1961) ist unabhängig von der Agglome-
ratgröße, wobei die hier maximale Schubspannung einen Wert von τSchub=30,6Pa hat.
Im Gegensatz dazu steigt die Belastung durch Agglomeratrotation mit zunehmender
Größe an, wobei Spannungen im selben Größenbereich erreicht werden. Ein Vergleich
mit den Agglomeratfestigkeiten zeigt, dass diese für die untersuchten Agglomerat-
größen (xPt,m,1=116nm, xPt,m,2=79nm, xSiO2,m,1=135nm und xSiO2,m,2=93nm) um ein
bis vier Größenordnungen über den Belastungen liegen. Mit steigender Agglomerat-
größe nähern sich die Kurven an. Die Festigkeit der Agglomerate wurde hierbei mit
dem Modell von Bache (2004) berechnet (vgl Gl.2.20). Wie in Kapitel 2.2 beschrie-
ben, basiert das Modell von Bache (2004) auf einer Energiebilanz und berücksichtigt
die Abhängigkeit der mechanischen Festigkeit von der fraktalen Dimension. Im Ge-
gensatz zum Modell von Sonntag und Russel (1987) ist hier keine Information über
die Abhängigkeit der mechanischen Konstanten (Elastizitätsmodul) von der Volumen-
konzentration der Primärpartikel im Agglomerat notwendig. Allerdings muss für die
Berechnung der Agglomeratfestigkeit nach Gleichung 2.20 die Koordinationszahl be-
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kannt sein, die für die untersuchten Agglomerate nicht bestimmt wurde. Die darge-
stellten Agglomeratfestigkeiten entsprechen einer Koordinationszahl von cn=1. Höhe-
re Koordinationszahlen führen zu höheren Agglomeratfestigkeiten. Die gezeigten Ag-
glomeratfestigkeiten repräsentieren somit die geringsten Festigkeiten nach dem Mo-
dell von Bache (2004). Für die Berechnung der interpartikulären Haftenergie wurde
das Hamaker-Modell verwendet.
Abbildung 4.2: Auf die Agglomerate wirkenden Schubspannungen in einer Scherströ-
mung berechnet nach Gl.2.34 sowie aufgrund von hervorgerufener Ro-
tation nach Gl.2.35 und die Agglomeratstabilität für A) Agglomerate
aus Pt-Primärpartikel und B) Agglomerate aus SiO2-Primärpartikel
Neben den o.g. Dispergierungsmechanismen wirken in einer Scherströmung auch
Beschleunigungskräfte auf die Agglomerate, die ebenfalls zur Fragmentierung führen
können. Die Abschätzung der Dispergierungskraft kann mit dem Modell von Nied-
balla und Husemann (2000) erfolgen (vgl. Gl.2.26 Kap.2.3.1). Die auftretenden Kräfte
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sollen für den Fall der geradlinigen Beschleunigung und für die Beschleunigung im
Scherfeld betrachtet werden. Für die Berechnung der wirkenden Dispergierungskraft
durch Partikelbeschleunigung in einem geraden Geschwindigkeitsfeld müssen mehre-
re Größen bekannt sein. Die Dispergierungskraft hängt von der Relativgeschwindig-
keit der Partikel ab, da diese aus unterschiedlichen Widerstandskräften der Partikel
hervorgeht. Als Relativgeschwindigkeit wurde die maximale Strömungsgeschwindig-
keit am Beginn der Mischungszone von Treibluft und Aerosolstrom verwendet, wo-
bei die maximale Strömungsgeschwindigkeit vom gewählten Treibluftvolumenstrom
abhängt. Die Verwendung dieser Geschwindigkeit führt zu höheren Dispergierungs-
kräften im Vergleich zu den tatsächlich wirkenden, da im Experiment die Agglome-
rate bereits vor der Mischungszone beschleunigt werden. Weiterhin wird mit Glei-
chung 2.26 die Dispergierungskraft zwischen zwei Partikeln berechnet. Da die un-
tersuchten Agglomerate aus mehreren Primärpartikeln bestehen, werden die Agglo-
merate als zwei gleich große Partikel mit dem Durchmesser xa=xm/21/3 angenähert,
siehe dazu Kousaka et al. (1993). Die aus den maximalen Strömungsgeschwindigkei-
ten resultierenden Dispergierungskräfte in einer geraden Beschleunigungsströmung
nach dem Modell von Niedballa und Husemann (2000) sind in Abbildung 4.3 A und
B gezeigt. Die verwendeten Relativgeschwindigkeiten (urelativ) entsprechen den Gas-
geschwindigkeiten bei den Scherraten von 1,3·1051/s, 3,3·1051/s und 6,8·1051/s, wo-
bei mit steigender Scherrate auch die Relativgeschwindigkeit zunimmt. Die Dispergie-
rungskraft hängt von der Orientierung der Partikel zueinander, beschrieben durch den
Winkel ϕ, ab. Wenn sich die Partikel direkt hintereinander in Strömungsrichtung be-
finden, wirkt keine Dispergierungskraft, da das hintere Partikel komplett abgeschattet
wird. Die größte Dispergierungskraft tritt auf, wenn derWinkelϕ=36◦ beträgt. Außer-
dem wirkt keine Dispergierungskraft, wenn sich die Partikel direkt nebeneinander be-
finden (ϕ=90◦), da beide Partikel in ihrer kompletten Querschnittsfläche angeströmt
werden (Niedballa und Husemann, 2000). Ein Vergleich mit der Haftkraft nach dem
Hamaker-Modell zeigt, dass die wirkenden Dispergierungskräfte geringer als die Haft-
kräfte zwischen zwei Partikeln mit der Größe xa=xm/21/3 sind.
Das Modell von Niedballa und Husemann (2000) kann auch auf die Beschleunigung
in einer Scherströmung angewendet werden, wobei die gleichenMechanismen wirken.
Im Gegensatz zur Dispergierung in geraden Beschleunigungsströmungen erfahren die
Partikel unterschiedliche Relativgeschwindigkeiten abhängig vom Abstand s der Par-
tikelmittelpunkte (vgl. Skizze in Abb.4.3). Die Relativgeschwindigkeiten können mit
folgender Gleichung für die jeweiligen Partikel berechnet werden.
uR = umittel ± γ˙Scher · s2
Hierbei wird angenommen, dass die mittlere Strömungsgeschwindigkeit (umittel) in
der Mitte zwischen den beiden Partikelmittelpunkten angreift. Als mittlere Strö-
mungsgeschwindigkeiten werden wiederum die maximalen Gasgeschwindigkeiten
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Abbildung 4.3: Dispergierungskraft nach dem Modell von Niedballa und Huse-
mann (2000) in einer geraden Beschleunigungsströmung der un-
tersuchten Agglomerate aus A) Pt-Primärpartikeln und B) SiO2-
Primärpartikeln; sowie in einer Scherströmung für Agglomerate aus
C) Pt-Primärpartikeln und D) SiO2-Primärpartikeln
am Beginn der Mischungszone verwendet. Die aus der Überlagerung der Anström-
geschwindigkeiten mit einem Geschwindigkeitsgradienten resultierenden Dispergie-
rungskräfte sind in Abbildung 4.3 C und D dargestellt. Im Gegensatz zur Beschleuni-
gung in einem geraden Geschwindigkeitsfeld sind die Kurven nicht symmetrisch zum
Winkel von ϕ=90◦. Durch den Geschwindigkeitsgradienten wirkt auch eine Disper-
gierungskraft, wenn sich die Partikel direkt nebeneinander befinden, wobei die ma-
ximale Dispergierungskraft wiederum bei einem Winkel von ϕ=36◦ auftritt. Im Ver-
gleich zu den Dispergierungskräften bei der geraden Beschleunigungsströmung füh-
ren die vorhandenen Schergradienten nicht zu einer Erhöhung der wirkenden Disper-
gierungskraft (max. gerade Beschleunigung 6,5·10-11N; max. Scherung 6,5·10-11N). Es
bleibt festzuhalten, dass die verwendeten Schergradienten zu gering sind, um die Ag-
glomerate zu fragmentieren, was aus dem Vergleich verschiedener Modelle mit der
Agglomeratstabilität und der Haftkraft nach Hamaker hervorgeht.
Im Vergleich mit den numerischen (Eggersdorfer et al., 2010, Higashitani und Iimu-
ra, 1998, Harada et al., 2006) und experimentellen (Sonntag und Russel, 1986, Rwei
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et al., 1990) Untersuchungen sind die hier verwendeten Scherspannungen etwas ge-
ringer, wobei Eggersdorfer et al. (2010) Spannungen im Bereich von 5Pa bis 100Pa,
Higashitani und Iimura (1998) 500Pa, Harada et al. (2006) 45Pa und Sonntag und
Russel (1986) 45Pa benutzten. Allerdings wurden alle genannten Untersuchungen in
Flüssigkeiten durchgeführt. Aus der um mehrere Größenordnungen höheren Visko-
sität von Flüssigkeiten im Vergleich zu Gasen resultieren geringere notwendige Ge-
schwindigkeitsgradienten. Der wesentliche Unterschied zwischen den genannten Un-
tersuchungen und den hier gemachten Experimenten besteht in der Größe der unter-
suchten Agglomerate und Primärpartikel. Rwei et al. (1990) untersuchten Agglome-
rate mit einer Ausgangsgröße von 2mm. Eggersdorfer et al. (2010), Higashitani und
Iimura (1998) und Harada et al. (2006) nutzen in ihren Simulationen Primärpartikel-
größen von einigen hundert Nanometern und Agglomerate mit bis zu 1500 Primär-
partikeln. Daraus lässt sich schlussfolgern, dass die verwendeten Scherraten bei der
Verwendung von Luft als Fluid für die Fragmentierung der untersuchten Agglomerat-
größen zu gering sind. Eine Abschätzung mit dem Stabilitätsmodell von Bache (2004)
liefert eine kritische Agglomeratgröße für die Agglomerate aus SiO2-Primärpartikeln
von xAggl=2,5µm. Darunter sollte keine Fragmentierung der hier benutzten Agglome-
rate für die verwendeten Scherraten auftreten.
4.2 Beanspruchung in turbulenter Strömung
Die Experimente zur Fragmentierung in einer turbulenten Strömung wurden ebenfalls
zunächst mit Agglomeraten aus Pt und SiO2-Primärpartikeln mit einer fraktalen Di-
mension von Df=1,8 bzw. Df=1,6 durchgeführt, da diese die geringsten mechanischen
Stabilitäten besitzen. Aus den numerisch ermittelten Energiedissipationsraten (εturb)
wurden die turbulenten Scherraten nach Gleichung 2.37 berechnet. In Abbildung 4.4
sind der Modalwert sowie die Verteilungsbreite der gemessenen Größenverteilungen
in Abhängigkeit der turbulenten Scherrate aufgetragen. Die kompletten Größenvertei-
lungen sind im Anhang zu finden. Für die turbulente Beanspruchung wurden größe-
re Agglomerate verwendet, um die mechanische Stabilität zu verringern und die wir-
kende Belastung zu erhöhen. Die Agglomeragrößen betrugen xModal,0=339nm für die
Pt-Primärpartikel und xModal,0=289nm für die SiO2-Primärpartikel. Im untersuchten
Scherratenbereich wird keine Änderung des Mobilitätsdurchmessers oder der Vertei-
lungsbreite festgestellt. In Abbildung 4.4 sind zusätzlich die Modalwerte und Breiten
der Ausgangsgrößenverteilungen der Agglomerate, die ohne die Zugabe von Treibluft
hinter dem turbulenten Rohr gemessen wurden, gezeigt. Die gemessenen Modalwerte
und Verteilungsbreiten unterliegen einer Schwankung um den Ausgangswert. Durch
die großen Treibluftvolumenströme, die nötig sind, um die turbulenten Scherraten zu
erzeugen, wird das Aerosol stark verdünnt. Dadurch weisen die gemessenen Größen-
verteilungen größere Schwankungen auf, wie aus den Fehlerbalken der Größenver-
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teilungen ersichtlich ist (siehe Anhang). Dies führt ebenfalls zu Schwankungen des
Modalwerts der Größenverteilungen. Aufgrund der höheren benötigten Anzahlkon-
zentrationen wurden die Agglomerate nicht vorher klassiert, sodass sich die zeitlichen
Schwankungen der Agglomeratgrößenverteilungen aus den Synthesen in den gemes-
senen Größenverteilungen widerspiegeln.
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Abbildung 4.4: Modalwert (offene Symbole) sowie die Verteilungsbreite (Sigma, ge-
füllte Symbole) in Abhängigkeit der turbulenten Scherrate der un-
tersuchten Agglomerate aus Pt und SiO2-Primärpartikel mit Df=1,8
(schwarz) bzw. Df=1,6 (rot)
In Abbildung 4.5 ist die Agglomeratgröße in Abhängigkeit der wirkenden volumen-
spezifischen Energie, die bei den Experimenten auf die Agglomerate wirkt, aufgetra-
gen. Die volumenspezifische Energie wurde mit Gleichung 2.39 aus der Energiedis-
sipationsrate berechnet. Zusätzlich ist die stabile Agglomeratgröße dargestellt. Die-
se wurde wiederum mit Gleichung 2.20 abgeschätzt, wobei die Koordinationszahl zu
cn=1 angenommen wurde. Die interpartikuläre Haftenergie wurde mit dem Modell
von Hamaker (1937) berechnet. Ein Vergleich der wirkenden volumenspezifischen En-
ergien aufgrund der Turbulenz mit der theoretischen mechanischen Stabilität zeigt,
dass die wirkenden Energien mehrere Größenordnungen unterhalb der theoretisch
notwendigen liegen, um eine Fragmentierung der Agglomerate hervorzurufen. Die
verwendeten Treibluftvolumenströme reichen nicht aus, um eine Turbulenz zu erzeu-
gen, die zur Fragmentierung der Agglomerate führt.
Im Vergleich mit den Untersuchungen von Ammar et al. (2012) unterschieden sich
die verwendeten Agglomeratgrößen. Ammar et al. (2012) verwendeten Agglomera-
te mit einer Ausgangsgröße von x=2µm. Außerdem wurden größere Massenströme
verwendet, die zu höheren Strömungsgeschwindigkeiten und höheren Druckverlus-
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Abbildung 4.5: Agglomeratgröße in Abhängigkeit der volumenspezifischen Dispergie-
rungsenergie im Vergleich mit der mechanischen Stabilität nach Bache
(2004) (Gl.2.20), wobei die gezeigten Werte wiederum einer Koordina-
tionszahl von cn=1 entsprechen
ten führen. Durch die höheren Druckverluste sind größere Vordrücke notwendig, was
zu erhöhten Gasdichten führt. Aufgrund der höheren Gasdichten und größeren Aus-
gangsdurchmesser wirken größere Beanspruchungen auf die Agglomerate. Des Wei-
teren wurde ein anderes Partikelmaterial verwendet, was unterschiedliche interpar-
tikuläre Haftkräfte hervorruft. Wengeler und Nirschl (2007) erreichten in ihren Un-
tersuchungen Agglomeratgröße von 75nm für Agglomerate aus SiO2-Primärpartikeln.
Allerdings wurden die Agglomerate in Wasser dispergiert. Dadurch verringert sich
zum einen die Haftkraft zwischen den Primärpartikeln. Zum anderen wirken durch
die höhere Viskosität, höhere Dichte und den höheren Druckdifferenzen über das tur-
bulente Rohr größere volumenspezifische Energien auf die Agglomerate. Es wirkten
volumenspezifische Energien von bis zu 14·107J/m3. Aus dem Vergleich mit anderen
Studien kann geschlussfolgert werden, dass die hier verwendeten experimentellen Pa-
rameter nicht für eine Dispergierung von gasgetragenen Agglomeraten mit Größen
unter 400nm und Primärpartikelgrößen kleiner 30nm ausreichen.
4.3 Beanspruchung durch Impaktion
Im folgenden Kapitel werden Versuchsergebnisse zur Impaktion ausgewertet und dis-
kutiert. Wie bereits erwähnt, müssen für eine kontinuierliche Gasphasendispergierung
die Agglomerate sowohl fragmentieren als auch wieder von der Impaktionsplatte ab-
springen. Im Speziellen wurde in der vorliegenden Arbeit der Einfluss des Impaktions-
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winkels auf die Fragmentierung von Agglomeraten untersucht. Experimentell konnte
der effektive Impaktionswinkel nicht ermittelt werden, weshalb numerische Berech-
nungen des schrägen Impaktors durchgeführt wurden. Weiterhin wird für die Berech-
nung der Impaktionsgeschwindigkeit das Modell von Rennecke und Weber (2013b)
auf die schräge Impaktion übertragen, was eine Charakterisierung des Impaktors not-
wendig macht. Zunächst wird der schräge Impaktor mittels experimenteller und nu-
merischer Methoden charakterisiert. Im Anschluss wird die Fragmentierung während
der Impaktion bei unterschiedlichen Winkeln von Agglomeraten mit unterschiedli-
chen Strukturen untersucht. Zuletzt wird das Abspringverhalten analysiert.
4.3.1 Charakterisierung des schrägen Impaktors
Für die experimentellen Untersuchungen zur Fragmentierung und zum Abspringen
bei der Impaktion wurden die Agglomerate in einem Niederdruckimpaktor mit schrä-
ger Impaktionsplatte impaktiert. Die Impaktionsplatte wurde dafür um den geome-
trischen Impaktionswinkel θgeometrisch geneigt (vgl. Abb.3.9, d.h. θgeometrisch=90◦ ent-
spricht senkrechter Impaktion). Zunächst wurden Trennkurven von Partikeln mit be-
kannter Stk-Zahl für die geometrischen Impaktionswinkel von 45◦ und 60◦ sowie die
verwendeten Impaktorgeometrien gemessen. In Abbildung 4.6 sind die Trennkurven
für unterschiedliche L/DD-Verhältnisse in Abhängigkeit der Stk-Zahl dargestellt. Die
Stk-Zahl wurde hierbei mit Gleichung 3.2 berechnet. Da das L/DD-Verhältnis für den
schrägen Impaktor nicht eindeutig definiert ist, wurden die effektiven Verhältnisse,
die als L’/DD-Verhältnis bezeichnet werden, aus den gemessenen Trennkurven be-
stimmt. Die Bestimmung des L’/DD-Verhältnisses und der benötigten Parameter AImp
und BImp für die Berechnung der Impaktionsgeschwindigkeit nach dem Modell von
Rennecke undWeber (2013b) erfolgte nach folgenden Schritten. Aus den Trennkurven
wurden die Stk50*-Zahlen für die entsprechenden Winkel und Geometrien bestimmt
(vgl. Abb.4.6 links; Stk50*=2·Stk50). Damit wurden aus Tabelle 3.4 durch Interpolation
und Extrapolation die benötigten Werte berechnet. In Tabelle 4.1 sind die berechneten
Werte und gemessenen Stk50*-Zahlen aufgeführt.
Aus Abbildung 4.6 und Tabelle 4.1 ist zu erkennen, dass die geometrischen Para-
meter das Abscheideverhalten im Impaktor beeinflussen. Mit zunehmendem L’/DD-
Verhältnis verschiebt sich die Trennkurve zu höheren Stk-Zahlen. Der Abstand zwi-
schen Impaktionsplattenmittelpunkt und Düsenende (L) ist in der linken Grafik am
geringsten und nimmt nach rechts hin zu. Es gilt L1<L2<L3. Mit steigendem Abstand
verringert sich die Gasgeschwindigkeit im Freistrahl durch das aus der unmittelbaren
Umgebung eingesaugte Gas. Daraus resultiert ebenfalls einer Verringerung der Parti-
kelgeschwindigkeit. Um das zu kompensieren, muss eine höhere Gasgeschwindigkeit
am Düsenaustritt vorliegen, woraus sich höhere Stk-Zahlen ergeben. In Abbildung 4.6
links ist zusätzlich die Trennkurve für einen Impaktionswinkel von 90◦ gezeigt. Ein
Vergleich der Trennkurven bei einer festen Geometrie untereinander zeigt, dass sich
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Abbildung 4.6: Trennkurven für verschieden Impaktorgeometrien (L1<L2<L3) mit un-
terschiedlichen geometrischen Impaktionswinkeln. Die experimentel-
len Kurven wurden mit 30nm Pt-Partikeln bestimmt
Tabelle 4.1: Geometrische Dimensionen der verwendeten Niederdruckimpaktoren
und empirische Parameter für die Berechnung der Impaktionsgeschwin-
digkeit. Die hochgestellten Sterne zeigen an, welche Modifikation nume-
risch untersucht wurden.
θgeometrisch [◦] DD [mm] L/DD bzw.
L’/DD
AImp BImp Stk50*
90 2 1,75 0,2931 0,6453 0,5573
90 1 3,5 0,8398 1,3128 0,7555
60∗ 2 2,2 0,3878 0,7676 0,6105
60 2 3,1 0,6081 1,0435 0,6996
60∗ 1 4,9 1,5415 2,1284 0,9250
45∗ 2 3,3 0,7449 1,2025 0,7326
45 2 4,2 1,1772 1,7049 0,8370
45∗ 1 7,2 3,8584 4,4574 1,2233
mit zunehmender Schräge die Impaktion der Partikel ebenfalls zu größeren Stk-Zahlen
verschiebt. Auch die Trennschärfe nimmt ab. Dies ist auf die geringere Umlenkung vor
der Impaktionsplatte zurückzuführen, woraus sich ein veränderter Beschleunigungs-
weg ergibt. Bei der schrägen Impaktionsplatte werden die Agglomerate über eine län-
gere Distanz in die Richtung parallel zur Plattenoberfläche beschleunigt, was zu hö-
heren benötigten Trägheiten für die Impaktion führt. Die abnehmende Trennschärfe
ist mit der räumlichen Verteilung der Partikel über den Düsenquerschnitt zu erklä-
ren. Durch die schräge Impaktionsplatte erfahren die Partikel auf der einen Seite eine
schwache und auf der anderen Seite eine starke Umlenkung. Durch diese Asymmetrie
verschlechtert sich die Trennschärfe im schrägen Impaktor.
Die Asymmetrie hat auch Auswirkungen auf die effektiven Impaktionswinkel, die
mithilfe numerischer Rechnungen bestimmt wurden. In Abbildung 4.7 sind die ef-
fektiven Impaktionswinkel in Abhängigkeit der Stk-Zahl für unterschiedliche L’/D-
Verhältnisse und Impaktionswinkel gezeigt. Zusätzlich ist die Stk-Zahl eingezeichnet,
ab der alle Partikel auf der Impaktionsplatte abgeschieden werden. Die effektiven Im-
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Tabelle 4.2: Fit-Parameter für die Berechnung der effektiven Impaktionswinkel. Die
numerisch untersuchten Geometrien sind mit einem * gekennzeichnet.
θgeometrisch
[◦]
L’/DD EW FW GW
60∗ 2,2 57,7 −84,9 0,68
60 3,1 57,7 −82,7 0,82
60∗ 4,9 57,7 −79,9 1,11
45∗ 3,3 41,9 −50,7 1,22
45 4,2 42,0 −53,6 1,25
45∗ 7,2 42,5 −63,3 1,37
paktionswinkel entsprechen den Mittelwerten aller impaktierten Partikel bei den je-
weiligen Stk-Zahlen. Mit steigender Stk-Zahl nähert sich der effektive Impaktionswin-
kel dem geometrischen Winkel an. Aber selbst bei sehr hohen Stk-Zahlen entspricht
der effektive Impaktionswinkel nicht dem geometrischenWinkel. Dies ist ebenfalls auf
die schwächere Umlenkung bei der schrägen Impaktionsplatte zurückzuführen. Ein
erhöhtes L’/D-Verhältnis führt zu einem geringeren Impaktionswinkel bei konstan-
ter Stk-Zahl. Wie bei den Trennkurven ist dies auf die reduzierte Gasgeschwindigkeit
im Freistrahl bei größerer Entfernung vom Düsenende zurückzuführen. Dadurch wer-
den höhere Gasgeschwindigkeiten am Düsenaustritt notwendig, um die Partikel abzu-
scheiden. Die Standardabweichungen, die in Abbildung 4.7 als Fehlerbalken gezeigt
sind, wurden auch aus den Winkeln aller impaktierten Partikel berechnet. Mit zuneh-
mender Stk-Zahl werden diese geringer. Bei hohen Stk-Zahlen werden die Partikel auf
die Strahlmitte fokussiert, was einen engeren Partikelstrahl zur Folge hat (Rennecke
und Weber, 2013b), woraus eine enge Impaktionswinkelverteilung resultiert. Im Ge-
gensatz dazu besitzen die Partikel bei niedrigeren Stk-Zahlen eine größere räumliche
Verteilung, wodurch die Partikel vor der Impaktionsplatte in unterschiedliche Rich-
tungen abgelenkt werden. Daraus entsteht eine breite Verteilung der Impaktionswin-
kel. Um die normalen und tangentialen Geschwindigkeitskomponenten zu berechnen,
müssen die verwendeten geometrischen Impaktionswinkel um den effektiven Winkel
korrigiert werden. Dafür wurde eine Fit-Funktion folgender Form verwendet:
θef f ektiv = EW +FW · exp (−Stk/GW ) (4.1)
Die Fit-Parameter wurden aus den numerischen Berechnungen bestimmt und sind in
Tabelle 4.2 aufgeführt. Um den Rechenaufwand zu reduzieren, wurden nicht alle geo-
metrischen Modifikationen numerisch untersucht. Die Parameter für die nicht unter-
suchten Geometrien wurden durch Interpolation bestimmt. Ein Vergleich der nume-
risch berechneten und experimentell bestimmten Trennkurven ist im Anhang zu fin-
den.
Die schräge Impaktionsplatte beeinflusst auch die Verteilung der Impaktionsge-
schwindigkeit, wie ebenfalls aus den numerischen Berechnungen ermittelt wurde. In
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Abbildung 4.7: Effektiver Impaktionswinkel in Abhängigkeit der Stk-Zahl für die ver-
wendeten geometrischen Impaktionswinkel und Impaktorgeometrien
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Abbildung 4.8: Impaktionsgeschwindigkeit als Funktion der z-Koordinate (entspre-
chend Abb.3.9) für verschiedene Stk-Zahlen. oben: θgeometrisch=90◦
übernommen aus Gensch und Weber (2017a); mittig: θgeometrisch=60◦;
unten: θgeometrisch=45◦
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Abbildung 4.8 sind die Impaktionsgeschwindigkeiten für einen geometrischen Impak-
tionswinkel von 90◦ (oben), 60◦ (mittig) und 45◦ (unten) bei unterschiedlichen Stk-
Zahlen dargestellt. Die Impaktionsgeschwindigkeit ist über der z-Koordinate darge-
stellt (entsprechend Abb.3.9). In der negativen z-Richtung fällt die schräge Impakti-
onsplatte in Strömungsrichtung ab (vgl. Abb.3.9). Die gezeigten Impaktionsgeschwin-
digkeiten entsprechen den Geschwindigkeiten in der Mitte der Impaktionsplatte ent-
lang der z-Koordinate. Eine Darstellung der Verteilung der Impaktionsgeschwindig-
keit über den gesamten Querschnitt findet sich im Anhang. Bei einem Impaktions-
winkel von 90◦ ist die Verteilung der Impaktionsgeschwindigkeit symmetrisch zum
Mittelpunkt der Impaktionsplatte. Mit steigender Stk-Zahl steigt die Impaktionsge-
schwindigkeit an, was auf die höhere Trägheit im Vergleich zur Widerstandskraft zu-
rückzuführen ist. Die Partikelfokussierung auf die Mittelachse bei höheren Stk-Zahlen
spiegelt sich auch in der Verteilung der Impaktionsgeschwindigkeit wieder. Wenn die
Partikel auf die Mittelachse fokussiert werden, ist die Verteilung der Impaktionsge-
schwindigkeit relativ homogen. Bei niedrigen Stk-Zahlen ist die Impaktionsgeschwin-
digkeit etwas breiter verteilt. Zu erwähnen ist, dass es bei sehr hohen Stk-Zahlen zu
einer Überfokussierung kommt, was zu einem breiteren Partikelstrahl führt (Rennecke
und Weber, 2013b). Eine schräge Impaktionsplatte ruft eine inhomogenere Geschwin-
digkeitsverteilung im Vergleich zur senkrechten Impaktion hervor. Wie bei der senk-
rechten Impaktion verringert sich die Inhomogenität mit steigender Stk-Zahl durch
den beschriebenen Fokussierungseffekt. Allerdings ist die Impaktionsgeschwindigkeit
nicht symmetrisch um den Plattenmittelpunkt verteilt. Die Partikel mit der maxi-
malen Geschwindigkeit impaktieren leicht unterhalb des Mittelpunkts der Impakti-
onsplatte, wobei die Auslenkung von der Stk-Zahl abhängt. Im Bereich der mittleren
Stk-Zahlen (Stk=1,04; Stk=1,72) ist die Auslenkung am stärksten und nähert sich bei
geringeren Stk-Zahlen durch die verminderte Abscheidung wieder dem Mittelpunkt
an. Die verringerte Abscheidung setzt als erstes auf der flachen Seite des Impaktors
ein, wodurch die maximale Impaktionsgeschwindigkeit in der Mitte vorliegt. In Rich-
tung der positiven z-Koordinate sind die Impaktionsgeschwindigkeiten etwas gerin-
ger. Die geringeren Impaktionsgeschwindigkeiten werden durch die stärkere Umlen-
kung (>90◦) und die daraus resultierende stärkere Verzögerung hervorgerufen. Bezo-
gen auf den Düsendurchmesser sind die impaktierten Partikel bei der schrägen Impak-
tion über einen größeren Bereich verteilt, was ebenfalls durch die unterschiedlichen
Beschleunigungen in verschiedene Richtungen verursacht wird. Für einen geometri-
schen Impaktionswinkel von θgeometrisch=45◦ sind die beschriebenen Effekte aufgrund
der stärker geneigten Impaktionsplatte ausgeprägter.
4.3.2 Fragmentierung
Die Untersuchung der Fragmentierung bei der schrägen Impaktion erfolgte durch die
Impaktion der Agglomerate auf TEM-Netze, die mittig auf der Impaktionsplatte an-
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gebracht waren. Mittels Bildauswertung wurden die Projektionsflächen der Agglome-
rate in Abhängigkeit der kinetischen Impaktionsenergie bestimmt. Die Impaktions-
geschwindigkeit wurde mit dem Modell von Rennecke und Weber (2013b) unter Ver-
wendung der in Kapitel 4.3.1 bestimmten Parameter berechnet. Für die Berechnung
der Impaktionsenergie wird auch die Masse der Agglomerate benötigt. Die Masse der
dichter-strukturierten Agglomerate (Df>2) wird aus dem Mobilitätsdurchmesser und
der effektiven Dichte (%Aggl) berechnet. Die Bestimmung der effektiven Dichte erfolgte
in einem kalibrierten Impaktor bei senkrechter Impaktion mittels Gleichung 3.5. Für
die offen-strukturierten Agglomerate wurde die Masse der Primärpartikel verwendet,
da sich diese aerodynamisch transparent verhalten (Reuter-Hack et al., 2007). Aero-
dynamische Transparenz von offen-strukturierten Agglomeraten tritt auf, wenn die
mittlere freie Weglänge der Gasmoleküle größer als der Agglomeratradius ist. Die
aerodynamischen Eigenschaften der Agglomerate entsprechen dann denen der ein-
zelnen Primärpartikel (Reuter-Hack et al., 2007). Bei aerodynamisch transparenten
Agglomeraten ist die Trennkurve im Niederdruckimpaktor unabhängig von der Ag-
glomeratgröße. Bei gleicher Größenverteilung der Primärpartikel besitzen Agglome-
rate unterschiedlicher Größe identische Trennkurven. Die Trennkurven für die offen-
strukturierten Agglomerate aus Pt- und SiO2-Primärpartikel für unterschiedliche Ag-
glomeratgrößen zeigen keine Verschiebung, sodass sich diese Agglomerate aerodyna-
misch transparent verhalten (vgl. Anhang Abb.9).
Die mittlere Projektionsfläche in Abhängigkeit der kinetischen Impaktionsenergie
für die untersuchten Agglomeratstrukturen ist in Abbildung 4.9 gezeigt. Bei allen
Agglomeraten verringert sich die Größe, sobald die Einsatzenergie für Fragmentie-
rung überschritten wird. Die Symbole entsprechen dabei den Messwerten und die Li-
nien stellen Fit-Funktionen der Gleichungen 2.42 mit 2.41 dar. Die Faktoren k und
Ekin,Einsatz wurden als Fit Parameter verwendet. Die Einsatzenergie wurde an dem
Punkt bestimmt, an dem die Fragmentgröße unter der Ausgangsgröße der Agglomera-
te fällt. Die Ausgangsgröße der Agglomerate bestehend aus Pt-Primärpartikeln betrug
70nm für alle untersuchten fraktalen Dimensionen. Die geringen Abweichungen der
Projektionsfläche können auf die unterschiedlichen fraktalen Dimensionen zurück-
geführt werden. Die offen-strukturierten Agglomerate aus SiO2-Primärpartikeln be-
saßen eine Ausgangsgröße von 146nm und die sphärischen Agglomerate eine Aus-
gangsgröße von 120nm. Für die Bestimmung der Ausgangsgröße der Agglomerate
wurden diese diffusiv auf dem TEM-Netz abgeschieden. Dabei sind die Impaktions-
geschwindigkeiten so gering, dass keine Umstrukturierung oder Fragmentierung auf-
tritt.
Die Projektionsflächen der offen-strukturierten Agglomerate bestehend aus Pt-
und SiO2-Primärpartikeln werden bei Impaktionswinkeln von 90◦ und 60◦ zunächst
größer. Dies ist auch bei den Agglomeraten mit Df=2,3 zu beobachten. Eine steigende
Projektionsfläche wird durch eine Abplattung der Agglomerate hervorgerufen. Ob-
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Abbildung 4.9: Mittlere Projektionsfläche der unter verschiedenen Winkeln impak-
tierten Agglomerate bestehend aus Pt-Primärpartikeln (xPP=7nm) mit
einem ursprünglichen Mobilitätsdurchmesser von xm=70nm und ei-
ner fraktalen Dimension von A) Df=1,8; C) Df=2,3; E) Df=2,6; und
Agglomerate bestehend aus SiO2-Primärpartikeln mit einer frakta-
len Dimension von B) Df=1,6; D) Df=3. Die Linien entsprechen den
Fit-Funktionen nach Gleichungen 2.42 und 2.41; F) schematische
Darstellung der Abplattung bei geringen Impaktionsenergien; Daten
übernommen aus Gensch und Weber (2014) und Gensch und Weber
(2017b)
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wohl offen-strukturierte Agglomerate optisch transparent sind (Bushell et al., 2002),
kann es zu geringen Abschattungseffekten durch Äste kommen, die vom Netz abste-
hen (vgl. Abb.4.9 F). Bei geringen Impaktionsgeschwindigkeiten werden diese Äste
auf das TEM-Netz gedrückt, was zu einer Vergrößerung der Projektionsfläche führt.
Neben dem Umklappen der Äste sind auch Restrukturierungen der Agglomerate für
die Erhöhung der Projektionsfläche verantwortlich. Nach Tong et al. (2009) können
lockere Agglomerate größere Umstrukturierungen erfahren, bevor sie fragmentieren.
Während der Umstrukturierung werden sowohl vorhandene interpartikuläre Bindun-
gen gebrochen als auch neue gebildet. Mit der Bildanalyse nach dem Impaktionspro-
zess kann nicht zwischen neu geformten und gebrochenen Bindungen unterschieden
werden, weshalb der Einsatz der Fragmentierung bei der Energie definiert wird, ab
der die mittlere Projektionsfläche der Fragmente die Fläche der Ausgangsagglomerate
unterschreitet. Bei den sphärischen Agglomeraten aus SiO2-Primärpartikeln und den
Agglomeraten aus Pt-Primärpartikeln mit Df=2,6 wird keine Umstrukturierung beob-
achtet, was in Übereinstimmung mit Kapitel 4.3.3 ist.
Weiterhin ist ein Einfluss des Impaktionswinkels zu erkennen. Mit kleiner werden-
dem Impaktionswinkel (zunehmender Schräge) nimmt die Fragmentgröße ab und die
Einsatzenergie verringert sich. Dies wird für alle untersuchten Agglomerate beobach-
tet. Die erreichten Fragmentgrößen sind bei den Agglomeraten aus Pt-Primärpartikeln
etwas größer als die Primärpartikel. Bei den Agglomeraten mit einer Df=2,6 sind die
erreichten Fragmentgrößen größer als bei den anderen beiden Strukturen. Dies kann
auf leichte Sinterungseffekte während der thermischen Umstrukturierung zurück-
geführt werden, die durch die etwas höheren Ofentemperaturen entstehen können.
Außerdem kann bei diesen Agglomeraten kein großer Unterschied zwischen den geo-
metrischen Impaktionswinkeln von 45◦ und 60◦ beobachtet werden. Bei den Agglome-
raten aus SiO2-Primärpartikeln wird im untersuchten Impaktionsenergiebereich kei-
ne finale Fragmentgröße erreicht. Ein geringerer Impaktionswinkel führt ebenfalls zu
einer stärkeren Größenabnahme.
In Abbildung 4.10 ist der Fragmentierungsgrad in Abhängigkeit der volumen-
spezifischen Impaktionsenergie für die senkrechte Impaktion gezeigt. Die Symbole
entsprechen den Messwerten und die Linien der Weibull-Statistik nach Gleichung
2.42. Aus der Zerkleinerung von Einzelpartikeln ist bekannt, dass der Durchmesser
der Fragmente von der volumenspezifischen Zerkleinerungsenergie abhängt (Peukert
et al., 2015). Als Maß für die Zerkleinerung wird der Fragmentierungsgrad verwen-
det, der von der Fragmentgröße abhängt (vgl. Gl.2.41), weshalb hier der Fragmen-
tierungsgrad in Abhängigkeit der volumenspezifischen Impaktionsenergie aufgetra-
gen wird. Die volumenspezifische Impaktionsenergie für Agglomerate wird aus der
effektiven Dichte der Agglomerate und der Impaktionsgeschwindigkeit berechnet,
Ev=1/2·%Aggl·u2Imp. Im Gegensatz zur vorherigen Darstellung wird die volumenspe-
zifische Impaktionsenergie der offen-strukturierten Agglomerate mit der effektiven
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Agglomeratdichte berechnet und nicht mit der Primärpartikeldichte. Dabei liegt fol-
gende Annahme zugrunde. Bei der Fragmentierung wird die Energie auf das Agglome-
rat übertragen, die sich aus der Impaktionsgeschwindigkeit und der Agglomeratmas-
se zusammensetzt. Das Agglomerat wird als Container mit dem Agglomeratvolumen
betrachtet, in dem die Impaktionsenergie während der Kollision eingebracht wird.
Aus Abbildung 4.10 ist zu erkennen, dass der Fragmentierungsgrad mit der Weibull-
Statistik für die untersuchten Agglomeratstrukturen beschrieben werden kann. Der
Parameter k90 sowie die aus der volumenspezifischen Einsatzenergie resultierende
Einsatzgeschwindigkeit vEinsatz,90 sind in Tabelle 4.3 aufgeführt. Sowohl der Parameter
k90 als auch die Einsatzgeschwindigkeit hängen von der fraktalen Dimension ab. Bei
den Agglomeraten aus Pt-Primärpartikeln besitzen die Agglomerate mit einer frak-
talen Dimension von Df=2,6 die geringste Einsatzgeschwindigkeit und volumenspe-
zifische Einsatzenergie, obwohl sie aufgrund ihrer Struktur die höchste mechanische
Stabilität besitzen sollten. Während der thermischen Umstrukturierung erhöht sich
nicht nur die fraktale Dimension sondern auch die Anzahl der interpartikulären Bin-
dungen, wodurch die mechanische Stabilität der Agglomerate erhöht wird, wie in Ka-
pitel 2.1 beschrieben. Die höheren Einsatzgeschwindigkeiten der Agglomerate aus Pt-
Primärpartikeln mit einer fraktalen Dimensionen von Df=1,8 und Df=2,3 kann durch
die Definition des Einsatzpunktes der Fragmentierung erklärt werden. Wie oben be-
schrieben, wird der Einsatz der Fragmentierung bei der Energie definiert, bei der die
Fragmentfläche unter die Projektionsfläche der Ausgangsagglomerate fällt, also eine
„echte“ Zerkleinerung stattfindet. Durch die auftretende Umstrukturierung der Ag-
glomerate steigt die benötigte Energie, um die Agglomerate unter die Ausgangsgröße
zu zerkleinern, an, selbst wenn die Umstrukturierung bereits bei geringen Impaktions-
energien beginnt (vgl. Kap.4.3.3). Der Parameter k90, der den Anstieg des Fragmentie-
rungsgrades mit steigender volumenspezifischer Impaktionsenergie beschreibt, ist für
die Agglomerate mit einer fraktalen Dimensionen von Df=2,6 am größten. Higashi-
tani und Iimura (1998) stellten ebenfalls fest, dass Agglomerate mit höheren frakta-
len Dimensionen eine höhere Zunahme der Fragmentierung mit steigender Dispergie-
rungsenergie aufweisen. Der im Vergleich geringere Anstieg des Fragmentierungsgra-
des mit steigender Impaktionsenergie der Agglomerate mit einer fraktalen Dimensio-
nen von Df=1,8 und Df=2,3 kann ebenfalls durch das Umstrukturierungsvermögen
erklärt werden. Während der Fragmentierung werden die einzelnen Primärpartikel
gegeneinander verschoben bis es zum Bruch der interpartikulären Bindungen kommt.
Dabei kann es jedoch sein, dass auch neue Bindungen entstehen, was zu einem re-
duzierten Anstieg des Fragmentierungsgrades führt. Die Einsatzgeschwindigkeit bzw.
volumenspezifische Einsatzenergie ist für die dichter-strukturierten Agglomerate aus
SiO2-Primärpartikeln (Df=3) ebenfalls geringer und der Anstieg der Fragmentierung
(Parameter k) größer im Vergleich zu den offen-strukturierten Agglomeraten. Wie bei
den Agglomeraten aus Pt-Primärpartikeln kann auch hier die höhere Einsatzenergie
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Abbildung 4.10: Fragmentierungsgrad in Abhängigkeit der volumenspezifischen
Impaktionsenergie für Agglomerate bestehend aus links: Pt-
Primärpartikeln und rechts: SiO2-Primärpartikeln bei senkrechter
Impaktion θgeometrisch=90◦
und der geringere Anstieg des Fragmentierungsgrades für die offen-strukturierten Ag-
glomerate auf die Umstrukturierung zurückgeführt werden. Aufgrund der Ergebnisse
kann vermutet werden, dass die Fragmentierung der Agglomerate nicht nur von der
mechanischen Stabilität abhängt, sondern auch vom Umstrukturierungsvermögen be-
stimmt wird. Das Umstrukturierungsvermögen hängt von der Anzahl der interparti-
kulären Bindungen vor der Impaktion ab, die die mechanische Stabilität bestimmen,
und von der Anzahl möglicher neuer Bindungen. Diese ist proportional zur Packungs-
dichte der Agglomerate. Eine höhere Anzahl von Primärpartikeln erhöht die Kolli-
sionswahrscheinlichkeit, was zu einer höheren Anzahl möglicher neuer Bindungen
führt. Die Abwesenheit von Umstrukturierung bei den dichter-strukturierten Agglo-
meraten deutet daraufhin, dass bei hohen Packungsdichten keine Verschiebung der
Primärpartikel untereinander aufgrund der hohen Anzahl an Primärpartikeln in der
unmittelbaren Umgebung möglich ist.
In Tabelle 4.3 sind die experimentell bestimmten volumenspezifischen Einsatzen-
ergien mit theoretisch berechneten Adhäsionsenergien sowie deren Verhältnis aufge-
führt. Die Berechnung der theoretischen Adhäsionsenergien erfolgte mit verschiede-
nen Modellen. Die volumenspezifische Adhäsionsenergie zwischen zwei Primärpar-
tikeln wird nach dem Hamaker-Modell ohne Berücksichtigung der JKR und DMT-
Modelle berechnet, da die mechanischen Konstanten für Nanopartikel von den Bulk-
werten abweichen können. Der Tabor-Parameter, der für die Pt-Partikel ω = 0,19 und
für die SiO2-Partikel ω = 0,11 beträgt, deutet allerdings daraufhin, dass bei der Ver-
wendung von Kontaktmodellen eher das DMT-Modell anzuwenden ist. Kleine Tabor-
parameter korrelieren mit Partikeln, die einen großen Elastizitätsmodul und geringe
Oberflächenenergie besitzen. Um die nach Gleichung 2.3 berechnete Adhäsionsener-
gie mit der volumenspezifischen Einsatzenergie vergleichen zu können, wird die be-
rechnete Adhäsionsenergie auf das Agglomeratvolumen bezogen. Daraus resultiert die
Energiedichte, die notwendig ist, um eine interpartikuläre Bindung im Agglomeratvo-
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SiO2
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1608 1 · 10−7 52,0 1,52 · 104 100
lumen zu brechen (Ev,Ham). Wie in Kapitel 2.2 beschrieben, hängt die Agglomeratfes-
tigkeit von der Agglomeratgröße ab. Mit dem Modell von Bache (2004) kann die volu-
menspezifische Energie berechnet werden, die für das Fragmentieren einer bestimm-
ten Agglomeratgröße benötigt wird (vgl. Gl.2.20 und Gl.2.21). Weiterhin wird die Ab-
hängigkeit der mechanischen Stabilität von der fraktalen Dimension berücksichtigt.
Aus den experimentell bestimmten Werten kann mit Gleichung 2.20 und Gleichung
2.21 zurück auf die wirkende Haftenergie zwischen den Primärpartikeln gerechnet
werden, wofür allerdings die Koordinationszahl benötigt wird (cn·Ev,Bache). Die Koor-
dinationszahl der untersuchten Agglomerate wurde nicht bestimmt. Zur Berechnung
der Adhäsionsenergie zwischen zwei Primärpartikeln wird ebenfalls das Hamaker-
Modell verwendet. Die verwendeten Hamaker-Konstanten sind in Tabelle 4.5 aufge-
führt.
Die bestimmten volumenspezifischen Einsatzenergien sind sowohl für die Agglome-
rate aus Pt-Primärpartikeln als auch für die Agglomerate aus SiO2 Primärpartikeln um
ein Vielfaches höher als die nach dem Hamaker und Bache-Modell berechneten Ener-
gien. Höhere Einsatzenergien im Vergleich zur Haftenergie zwischen zwei Primärpar-
tikeln wurden auch in den Untersuchungen vonWernet et al. (2015), Seipenbusch et al.
(2007) und Froeschke et al. (2003) für offen-strukturierte Agglomerate festgestellt. Sei-
penbusch et al. (2007) undWernet et al. (2015) fanden eine Erhöhung der Einsatzener-
gie für Agglomerate aus Pt-Primärpartikeln, die ungefähr um den Faktor 50 über der
theoretischen Haftenergie nach van-der-Waals liegt. Mögliche Ursachen dafür liegen
in der hohen Oberflächenreinheit von Pt-Partikeln, die selbst bei Raumtemperatur zu
leichten Versinterungen führen kann (Seipenbusch et al., 2007). Außerdem kann Ener-
gie durch Verformung der Partikel und des Substrats dissipiert werden (Wernet et al.,
2015). Die in dieser Arbeit bestimmte volumenspezifische Einsatzenergie für Agglo-
merate aus Pt-Primärpartikeln liegt um den Faktor 22300 höher als die Haftenergie
nach Hamaker bezogen auf das Agglomeratvolumen. Beim Vergleich der kinetischen
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Einsatzenergie mit der Haftenergie nach Hamaker zeigt sich, dass die bestimmte Ein-
satzenergie um den Faktor 144 höher ist. Die hier bestimmte höhere Abweichung im
Vergleich zu Seipenbusch et al. (2007) und Wernet et al. (2015) kann auf die verschie-
denen Vorgehensweisen zur Bestimmung des Fragmentierungsgrades zurückgeführt
werden. Seipenbusch et al. (2007) und Wernet et al. (2015) zählten anhand von TEM-
Aufnahmen direkt die gebrochenen Bindungen aus. Mit dieser Methode ist es nicht
möglich, eventuelle Umstrukturierungen, die zu einer höheren Einsatzenergie führen,
zu detektieren. Froeschke et al. (2003) fanden eine um den Faktor 5 erhöhte Einsatzen-
ergie für Silber(Ag)-Primärpartikel. Seipenbusch et al. (2007) untersuchten ebenfalls
die Fragmentierung von Agglomeraten aus Ag-Primärpartikeln. Die bestimmten Ein-
satzenergien stimmten dabei mit den theoretisch berechnetenWerten überein (Seipen-
busch et al., 2007). Die Diskrepanz zwischen diesen beiden Studien kann wiederum
auf die unterschiedlichen Methoden für die Bestimmung des Fragmentierungsgrades
zurückgeführt werden. Froeschke et al. (2003) bestimmten den Fragmentierungsgrad
mit der mittleren Projektionsfläche der Fragmente, wie es auch in der vorliegenden
Arbeit gemacht wurde.
Die Berechnung der theoretischen volumenspezifischen Einsatzenergiemit demMo-
dell von Bache (2004) liefert geringere Abweichungen zur experimentell ermittel-
ten volumenspezifischen Einsatzenergie. Da die Koordinationszahl nicht bekannt ist,
kann der exakte Wert nicht bestimmt werden. Koordinationszahlen von cn>1 führen
zu geringeren Abweichungen. Neben der unbekannten Koordinationszahl können die
Abweichungen von weiteren Faktoren hervorgerufen werden. Die Materialparameter
können für Nanopartikel von den Bulkwerten abweichen (Rennecke undWeber, 2014,
Nowak et al., 2010). Die Oberflächenenergien von SiO2 variieren zwischen 0,259J/m2
für eine Siloxan-Oberfläche und 0,129J/m2 für eine Silanol-Oberfläche (Brunauer
et al., 1956). Welche Oberflächenmodifikation die SiO2-Partikel besaßen, wurde nicht
bestimmt. Durch die gewählten Synthesen befand sich Wasserdampf in der Gasatmo-
sphäre, der auf den SiO2-Partikel adsorbieren kann. Aufgrund der Verweilzeit der Par-
tikel im Ausgleichsrohr hinter der kritischen Düse in einer Niederdruckatmosphäre
kann ein Teil der adsorbierten Wassermoleküle wieder desorbieren, was eine Abschät-
zung der Oberflächenmodifikation schwierig macht.
Ein Vergleich der in dieser Arbeit untersuchten Agglomerate untereinander zeigt,
dass die Agglomerate mit der jeweils höchsten fraktalen Dimension die geringsten Ab-
weichung zu den theoretisch berechneten volumenspezifischen Energien haben, was
ebenfalls auf die nicht vorhandene Umstrukturierung zurückgeführt werden kann.
Wie aus Abbildung 4.9 hervorgeht, beeinflusst der Impaktionswinkel die Fragmen-
tierung der Agglomerate. Um herauszufinden, welche Geschwindigkeitskomponen-
te die Fragmentierung bei der schrägen Impaktion bestimmt, wird der Fragmentie-
rungsgrad als Funktion der tangentialen und der normalen Geschwindigkeit aufgetra-
gen (vgl. Abb.4.11). Die tangentiale Geschwindigkeitskomponente wurde hierbei aus
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Abbildung 4.11: Fragmentierungsgrad in Abhängigkeit der tangentialen und nor-
malen Geschwindigkeitskomponente für Agglomerate aus Pt-
Primärpartikeln mit Df=1,8. Die Werte für die senkrechte Im-
paktion entsprechen einem geometrischen Impaktionswinkel von
θgeometrisch=90◦; adaptiert aus Gensch und Weber (2017b)
der Gesamtgeschwindigkeit bei der Impaktion und dem effektiven Impaktionswin-
kel berechnet(vtang=uImp·cos(θef f ektiv)). Die Gesamtgeschwindigkeit bei der Impakti-
on wurde mit dem Modell von Rennecke und Weber (2013b) und den in Kapitel 4.3.1
bestimmten Parametern kalkuliert. Durch die Korrektur der geometrischen Impak-
tionswinkel auf die effektiven Impaktionswinkel ist der Fragmentierungsgrad unab-
hängig vom geometrischen Impaktionswinkel, wie in Abbildung 4.11 gezeigt ist. Hier
ist der Fragmentierungsgrad in Abhängigkeit der jeweiligen Geschwindigkeitskom-
ponente für Agglomerate aus Pt-Primärpartikeln mit einer fraktalen Dimension von
Df=1,8 dargestellt. Der Fragmentierungsgrad für die normale Geschwindigkeitskom-
ponente entspricht dabei dem Fragmentierungsgrad bei einem geometrischen Impak-
tionswinkel von θgeometrisch=90◦. Wie aus der Abbildung hervorgeht, setzt die Frag-
mentierung bei der schrägen Impaktion bereits bei geringeren Geschwindigkeiten ein.
Der Anstieg des Fragmentierungsgrades in Abhängigkeit der tangentialen Geschwin-
digkeit ist stärker als bei der normalen Geschwindigkeitskomponente. Dies deutet dar-
aufhin, dass das Wirken einer tangentialen Geschwindigkeitskomponente bei den un-
tersuchten Agglomeraten zu einer effektiveren Fragmentierung führt. Da die Fragmen-
tierung bei der schrägen Impaktion von der tangentialen Geschwindigkeitskomponen-
te abhängt, muss dieWeibull-Statistik nach Gleichung 2.42 unter Verwendung der tan-
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gentialen volumenspezifischen Impaktionsenergie modifiziert werden (vgl. Gl.4.2).









Hierbei ist vtang die tangentiale Impaktionsgeschwindigkeit, vtang,Einsatz die tangen-
tiale Einsatzgeschwindigkeit für Fragmentierung, die mit der mechanischen Stabilität
bei schräger Impaktionsbeanspruchung korreliert. ktang ist der Weibull-Parameter, der
den Anstieg des Fragmentierungsgrades in Abhängigkeit der tangentialen Impaktions-
energie wiedergibt, und %Aggl ist die effektive Agglomeratdichte. Die Anwendung von
Gleichung 4.2 auf die experimentell bestimmten Fragmentierungsgrade ist in Abbil-
dung 4.12 gezeigt. Der Fragmentierungsgrad ist hierbei als Funktion des Exponenten
von Gleichung 4.2 dargestellt. Bei Verwendung von Gleichung 4.2 liegen die Frag-
mentierungsgrade der untersuchten Agglomerate bis auf die sphärischen Agglomerate
aus SiO2-Primärpartikeln auf einer Kurve, was die Anwendbarkeit von Gleichung 4.2
zeigt. Die Abweichung der sphärischen Agglomerate könnte durch eine Änderung der
Bewegungsart erklärt werden. Im Gegensatz zu fraktalen Agglomeraten können runde
bzw. sphärische Partikel bei der schrägen Impaktion über das Substrat sowohl rollen
als auch rutschen (Wu et al., 2009), (vgl. Kap.2.4.2). Die Bewegungsart beeinflusst die
Belastung, die auf die Agglomerate während der Impaktion wirkt. Wenn das impaktie-
rende Agglomerat auf dem Substrat anhaftet, bildet sich ein Geschwindigkeitsgradient
aus, der zu einer Scherbelastung führt (Tong et al., 2009). Aufgrund der geringen Ab-
messungen der Agglomerate herrschen hohe Scherraten, was die Fragmentierung der
Agglomerate zur Folge hat. Rollen die Agglomerate über das Substrat, bildet sich kein
Geschwindigkeitsgradient aus, was zu einer anderen Belastung führt und dadurch die
Fragmentierung beeinflusst.
Aus den gemessenen Fragmentierungsgraden kann die tangentiale Einsatzenergie
für Fragmentierung und der Parameter ktang bestimmt werden, siehe Tabelle 4.4. Für
die untersuchten Agglomerate sind die tangentialen Einsatzgeschwindigkeiten gerin-
ger und die Weibull-Parameter höher als bei der senkrechten Impaktion, was wieder-
um auf eine effektivere Fragmentierung bei schräger Impaktion hinweist. Beim Ver-
gleich der Agglomerate untereinander zeigt sich der gleiche Verlauf wie bei der senk-
rechten Impaktion. Bei den Agglomeraten aus Pt-Primärpartikeln besitzen die Ag-
glomerate mit einer fraktalen Dimension von Df=2,6 die geringste Einsatzgeschwin-
digkeit. Aus den Projektionsflächen ist zu erkennen, dass bei einem geometrischen
Impaktionswinkel von θgeometrisch=60◦ die Agglomerate mit einer fraktalen Dimensi-
on von Df=1,8 und Df=2,3 umstrukturieren, was wiederum zu einer erhöhten Ein-
satzgeschwindigkeit und zu einem verringertem Anstieg des Fragmentierungsgrades
mit zunehmender tangentialer Impaktionsgeschwindigkeit führen kann. Tong et al.
(2009) haben in numerischen Rechnungen gezeigt, dass lockere Agglomerate während
der Impaktion Verformungen aufweisen. Ein Vergleich mit den theoretisch berechne-
ten Einsatzenergien nach den oben genannten Modellen zeigt, dass die Abweichun-
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Abbildung 4.12: Fragmentierungsgrad in Abhängigkeit des Ausdrucks im Exponenten
von Gl.4.2
gen geringer als bei der senkrechten Impaktion sind. Für die Agglomerate aus SiO2-
Primärpartikeln tritt die höchste Abweichung auf, was wiederum durch die o.g. Un-
sicherheiten der vorliegenden Oberflächenmodifikation hervorgerufen werden kann.
Die geringste Abweichung tritt bei den Agglomeraten aus Pt-Primärpartikeln mit ei-
ner fraktalen Dimension von Df=2,6 auf. Der Wert von 2,5 entspricht ungefähr der
Koordinationszahl von 2,8, die Weber und Friedlander (1997a) für Agglomerate aus
Ag-Primärpartikeln mit einer fraktalen Dimension von Df=2,7 experimentell für den
selben Umstrukturierungsmechanismus bestimmt haben.
Neben dem Fragmentierungsgrad, der die Größenreduktion beschreibt, können
auch die Fragmentgrößenverteilungen analysiert werden. Wie in Kapitel 2.4.1 be-
schrieben, rufen verschiedene Bruchmechanismen unterschiedliche Fragmentgrößen-
Tabelle 4.4: Parameter ktang und vtang,Einsatz sowie k90 und vEinsatz,90 der untersuchten
Agglomerate bei schräger Impaktion und das Verhältnis der volumenspe-













P t 1,8 1·10−7 28,1 3·10−8 110,9 1428,9 36
P t 2,3 1·10−7 53,9 2·10−8 118,0 5825,2 20,7
P t 2,6 5·10−7 18,5 1·10−7 24,1 1530,7 2,5
SiO2 1,6 6·10−7 60,7 6·10−8 129,8 7249,7 269,9
SiO2 3;60◦ 1·10−7 28 1·10−7 52 3157,1 29,1
SiO2 3;45◦ 9·10−7 19,8 1·10−7 52 1578,7 14,6
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verteilungen hervor. In Abbildung 4.13 sind exemplarische Fragmentgrößenverteilun-
gen der untersuchten Agglomerate für einen geometrischen Impaktionswinkel von
θgeometrisch=45◦ bei verschiedenen Impaktionsenergien gezeigt. Die Fragmentgrößen-
verteilungen der anderen Impaktionswinkel befinden sich im Anhang. Sie zeigen al-
lerdings den selben Verlauf mit steigender Impaktionsenergie. Die Agglomerate mit
fraktalen Dimensionen von Df=1,6, Df=1,8, Df=2,3 und Df=2,6 weisen einen ähnli-
chen Verlauf mit steigender Impaktionsenergie auf. Bei niedrigen Impaktionsenergien
entstehen kleinere Cluster, allerdings sind auch unbeschädigte Ausgangsagglomerate
sowie größere Bruchstücke vorhanden. Die breiten Größenverteilungen der kleineren
Cluster und das Vorhandensein von einzelnen Primärpartikeln deuten auf eine Desin-
tegration der fragmentierten Bereiche hin. Hierbei entstehen aus einem Ausgangsag-
glomerat kleinere Fragmente und größere Restagglomerate (Thornton und Liu, 2004).
Die untersuchten fraktalen Agglomerate bestehen aus Bereichen unterschiedlicher Pri-
märpartikeldichte (vgl. Abb.4.13 F), die mit wenigen interpartikulären Kontakten mit
dem Restagglomerat verbunden sind. Diese Bindungen brechen aufgrund der geringe-
ren Stabilität voraussichtlich zuerst und die separierten Bereiche desintegrieren. Mit
steigenden Impaktionsenergien werden die Fragmentgrößenverteilungen homogener.
Die Schulter, die sich bei geringen Impaktionsenergien ausbildet, verschwindet, da die
Menge der kleineren Cluster und Primärpartikel zunimmt. Allerdings sind auch noch
größere Restagglomerate und Ausgangsagglomerate vorhanden, die zu einer breiten
Größenverteilung führen. Bei den höchsten Impaktionsenergien verschieben sich die
Fragmentverteilungen zu kleineren Größen. Es sind keine Ausgangsagglomerate mehr
vorhanden und die Anzahl der kleineren Cluster und Primärpartikel steigt weiter
an. Die sphärischen Agglomerate zeigen ein anderes Bruchmuster. Bei Einsetzen der
Fragmentierung verschieben sich die Fragmentverteilungen mit steigender Impakti-
onsenergie zu kleineren Größen. Dabei fragmentieren die sphärischen Agglomerate in
nahezu gleich große Fragmente, was sich von den fraktalen Agglomeraten unterschei-
det. Die Breite der Verteilung verändert sich nicht wesentlich, was auf „fracturing“
hindeutet.
Die beschriebenen Untersuchungen zeigen, dass die mittels Impaktion erzeugten
Beanspruchungen eine Fragmentierung der Agglomerate zur Folge haben und die
schräge Impaktion zu einer effektiveren Fragmentierung führt.
4.3.3 Abspringen
Im Folgenden sollen die experimentellen Ergebnisse zum Abspringen der Agglo-
merate beschrieben und diskutiert werden. Die Ausführungen zum Abspringen bei
senkrechter Impaktion wurden bereits im Paper „Rebound Behavior of Nanoparticle-
Agglomerates“; Gensch und Weber (2017a) veröffentlicht. Für den Vergleich mit Ein-
zelpartikeln werden zunächst die Ergebnisse der Einzelpartikel behandelt und im An-
schluss wird auf die Agglomerate eingegangen.
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Abbildung 4.13: Fragmentgrößenverteilungen für verschiedene Impaktionsenergi-
en bei einem Impaktionswinkel von θgeometrisch=45◦ von A) Pt-
Agglomerate mit Df=1,8; B) SiO2-Agglomerate mit Df=1,6; C) Pt-
Agglomerate mit Df=2,3; E) Pt-Agglomerate mit Df=2,6; D) SiO2-
Agglomerate Df=3; F) TEM-Aufnahme eines Pt-Agglomerates mit
Bereichen unterschiedlicher Primärpartikeldichte; übernommen aus
Gensch und Weber (2017b)
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Einzelpartikel
Die Bounced Fraction für 25 nm Pt-Einzelpartikel bei der Impaktion auf ein Glimmer-
Substrat ist exemplarisch in Abbildung 4.14 dargestellt. Trotz der Ähnlichkeit mit dem
Restitutionskoeffizienten (vgl. Abb.2.7) gibt es signifikante Unterschiede, die im Fol-
genden diskutiert werden. Die Bounced Fraction gibt an, welcher Anteil der Partikel
wieder vom Substrat abspringt, wohingegen der Restitutionskoeffizient das Verhältnis
von Abspringgeschwindigkeit zur Impaktionsgeschwindigkeit ist. Da die Abspring-
geschwindigkeit nicht gemessen wurde, konnte der Restitutionskoeffizient nicht be-
stimmt werden. Aus der Bounced Fraction können die Übergänge von Abspringre-
gime I zu Regime II (vcrit) und von Regime II zu Regime III (vY) bestimmt werden
(vgl. Abb.2.7). Bei Überschreiten der kritischen Impaktionsgeschwindigkeit nimmt die
Bounced Fraction mit steigender Impaktionsgeschwindigkeit zu. Eine Bounced Frac-
tion von BF=1 bedeutet, dass alle impaktierenden Partikel wieder abspringen. Auf-
grund von Ladungseffekten können auch Bounced Fractions größer 1 gemessenen wer-
den. Im gezeigten Fall durchläuft die Bounced Fraction mit steigender Impaktionsge-
schwindigkeit ein Maximum. Die verringerte Anzahl an abspringenden Partikeln bei
höheren Impaktionsgeschwindigkeiten wird auf das Einsetzen von plastischer Verfor-
mung zurückgeführt. Aus der Position des Maximums kann die Fließgrenze bestimmt
werden. Allerdings entspricht die aus demMaximum der Bounced Fraction bestimmte
Impaktionsgeschwindigkeit nicht der Impaktionsgeschwindigkeit der Partikel in der
Mitte des Freistrahls, bei denen plastische Verformung zuerst einsetzt. Die experimen-
tell bestimmte Bounced Fraction ist die Summe der abspringenden Partikeln aus allen
radialen Positionen (vgl. Abb.4.14 rechts). Die berechnete Geschwindigkeit nach dem
Modell von Rennecke und Weber (2013b) entspricht der Impaktionsgeschwindigkeit
in der Mitte des Partikelstrahls. Eine Abnahme der gemessenen Bounced Fraction wird
aber erst festgestellt, wenn die Menge der plastisch verformten Partikel in der Mitte
des Partikelstrahls größer ist als die Menge an zusätzlich abspringenden Partikeln im
Außenbereich. Dadurch kann die Impaktionsgeschwindigkeit, ab der plastische Ver-
formung einsetzt, nicht exakt bestimmt werden. Da die plastische Verformung jedoch
bei höheren Impaktionsgeschwindigkeiten einsetzt, werden die Partikel in die Mitte
des Freistrahls fokussiert. Somit ist die Abweichung der Impaktionsgeschwindigkeit
relativ gering. Für einen Impaktionsdruck von 12,5mbar, der mit einer Impaktions-
geschwindigkeit von ca. uImp=50m/s korreliert, liegt die Abweichung im Bereich von
10%, wobei die Abweichungmit steigender Impaktionsgeschwindigkeit geringer wird.
Aufgrund der geringen Abweichung wird hier angenommen, dass vY mit vmax,BF ange-
nähert werden kann. Weiterhin zeigen die gemessenen Bounced Fractions kein schar-
fes Maximum, sodass ein Bereich mit einer maximalen (vY,max) und minimalen (vY,min)
Impaktionsgeschwindigkeit sowie der Impaktionsgeschwindigkeit bei der maximalen
Bounced Fraction (vmax,BF) für das Einsetzen plastischer Verformung bestimmt wird.
Die in Abbildung 4.16 D gezeigte Fließgrenze der Partikel korreliert zu vmax,BF und
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Abbildung 4.14: links: Bounced Fraction von Pt-Einzelpartikeln mit einer Größe von
xm=25nm, die auf einem Glimmersubstrat bei einem Impaktions-
winkel von θgeometrisch = 90◦ impaktieren, übernommen aus Gensch
und Weber (2017a); rechts: Schematische Darstellung der überlager-
ten gemessenen Bounced Fractions aus den radialen Bounced Frac-
tions, übernommen aus Gensch und Weber (2017a)
die gezeigten Fehlerbalken entsprechen der Standardabweichung, die aus vY,min und
vY,max berechnet wurde. Die Position des Maximums kann auch durch Ladungsüber-
tragung zwischen Partikel und Substrat aufgrund von Kontaktaufladung beeinflusst
werden. Wie von Wang und John (1988b) für Partikel im Mikrometerbereich und von
Rennecke und Weber (2014) für Partikel im Nanometerbereich gezeigt, werden La-
dungen auf Partikel während der Impaktion übertragen. Die Untersuchungen von
Rennecke und Weber (2014) beschränken sich auf Leiter-Leiter-Kombinationen. Da-
bei wurde festgestellt, dass bis zu 7 Ladungen auf impaktierende Pt-Partikel mit einer
Größe von 20nm übertragen werden können. In dieser Arbeit war es nicht möglich,
die Bounced Fractions hinsichtlich der übertragenen Ladungen zu korrigieren. Des-
halb kann für Pt-Partikel, die auf ein Kupfersubstrat impaktieren, das Maximum der
Bounced Fraction nicht mit dem Einsetzen plastischer Verformung korreliert werden.
Für Glimmer als Substratmaterial, das ein Isolator ist, können mit dem Modell von
Wang und John (1988b) die übertragenen Ladungen für die untersuchten Partikel-
größen abgeschätzt werden. Diese liegen im Bereich von 0,001 Elektronen, was unter-
halb der Auflösung der verwendeten Elektrometer ist. Aufgrund der geringen Anzahl
an übertragenen Elektronen ist es möglich, aus der Impaktionsgeschwindigkeit am
Maximum der Bounced Fraction die Fließgrenze zu bestimmen. Für die Bestimmung
der kritischen Geschwindigkeit ergeben sich keine Probleme aus der Überlagerung
der radialen Bounced Fraction, da die kritische Geschwindigkeit zuerst in der Mitte
des Partikelstrahls erreicht wird.
Die Bounced Fractions der untersuchten Partikelgrößen für die unterschiedlichen
Substrate sind in Abbildung 4.15 dargestellt. Die Pt-Partikel zeigen bei der Impaktion
auf Glimmer und Kupfer den gleichen Verlauf (vgl. Abb.4.15). Nach dem Überschrei-
ten der kritischen Geschwindigkeit steigen die Bounced Fractions an. Mit steigen-
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Abbildung 4.15: Bounced Fraction bei senkrechter Impaktion von Einzelpartikeln mit
verschiedenen Materialkombinationen: A) Pt-Partikel auf Kupfersub-
strat; B) Pt-Partikel auf Glimmersubstrat, C) SiO2-Partikel auf Glim-
mersubstrat; übernommen aus Gensch und Weber (2017a)
der Impaktionsgeschwindigkeit wird ein Maximum durchlaufen. Das Maximum ver-
schiebt sich mit steigender Partikelgröße zu geringeren Geschwindigkeiten. Die kriti-
sche Geschwindigkeit nimmt mit steigender Partikelgröße ab. Die Bounced Fractions
der SiO2-Partikeln steigen ebenfalls nach demÜberschreiten der kritischen Geschwin-
digkeit an, bis ein Wert von 1 erreicht ist. Allerdings wird kein Maximum beobachtet.
Bei höheren Impaktionsgeschwindigkeiten ist ein zweiter Anstieg zu erkennen, der zu
BF>1 führt. Eine mögliche Erklärung für diesen Anstieg ist eine Ladungsübertragung
bei hohen Impaktionsgeschwindigkeiten. Die Einsatzgeschwindigkeit für die Kontakt-
aufladung nimmt mit abnehmender Partikelgröße zu. Bei der kleinsten untersuchten
Partikelgröße wird keine zusätzliche Aufladung bis zu einer Impaktionsgeschwindig-
keit von 300m/s beobachtet.
Die aus den Bounced Fractions bestimmten kritischen Geschwindigkeiten und die
Einsatzgeschwindigkeit für plastische Verformung werden im Folgenden diskutiert.
Die bestimmten kritischen Geschwindigkeiten für die jeweiligen Substrate und Parti-
kelmaterialien sind in Abbildung 4.16 A, B und C gezeigt. Wie bereits erwähnt, führt
eine Erhöhung der Partikelgröße zur Abnahme der kritischen Geschwindigkeit, wie es
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Tabelle 4.5: Materialparameter der verwendeten Materialien




2 · 10−19 (1) 4 · 10−19 (2) 1,35 · 10−19
(3)




2,691 (4) 1,934 (4) 0,149 (5) 0,259 (6)
E-Modul [N/m2] 170 · 109 (7) 130 · 109 (8) 171 · 109 (9) 73 · 109 (10)
Poisson-Zahl 0,39 (7) 0,34 (8) 0,44 (11) 0,165 (10)
Fließgrenze
[N/m2]
185 · 106 (7) 76 · 106 (8) 204 · 106 (11) 1035 · 106 (10)
Dichte [kg/m3] 20420 8960 2900 2100
(1) (Derjaguin et al., 1978), (2) (Lee et al., 2001), (3) (Israelachvili, 2011), (4) (Mezey und Giber,
1982), (5) (Christenson, 1993), (6) (Brunauer et al., 1956), (7) (manufacturer information Good-
Fellow, 2016), (8) (Wang und John, 1988b), (9) (manufacturer information TedPella, 2016), (10)
(manufacturer information AzoMaterials, 2016) für die Fließgrenze von SiO2 ist eine Bereich
von 690·106N/m2-1380· 106 N/m2 angegeben; (11) (Rennecke und Weber, 2013a)
von den in Kapitel 2.4.2 diskutierten Modellen vorhergesagt wird. Durch das Anpas-
sen einer Exponentialfunktion kann die Größenabhängigkeit bestimmt werden. Für
Pt-Partikel, die auf einem Kupfersubstrat impaktieren, ist die kritische Geschwindig-
keit proportional zu x-1,4, wohingegen für ein Glimmersubstrat eine Proportionali-
tät von x-1,07 bestimmt wird. Die stärkere Größenabhängigkeit bei Verwendung des
Kupfersubstrats kann durch die unterschiedliche Härte erklärt werden. Da Kupfer
weicher als Glimmer ist, kann es sein, dass das Substrat plastisch verformt und da-
durch eine stärkere Größenabhängigkeit hervorruft. Die bestimmte Größenabhängig-
keit der kritischen Geschwindigkeit bei Verwendung des Glimmersubtrats entspricht
den theoretischen Modellen, für die sich folgende Exponenten β für die unterschied-
lichen Haftkraftmodelle und Verformungszustände ergeben, βealstisch,Hamaker=-1 bzw.
βelastisch,JKR=-5/6 und βplastisch=-1. Zusätzlich zu den Messdaten sind in Abbildung
4.16 A, B, und C die berechneten kritischen Geschwindigkeiten nach den jeweiligen
Modellen dargestellt. Für die Berechnung der kritischen Geschwindigkeit bei elasti-
scher Deformation wird das Modell von Wang und Kasper (1991) mit den Haftener-
giemodellen von Hamaker (1937) und Johnson et al. (1971) (vgl. Gl.2.52 und Gl.2.53)
verwendet. Die Abschätzung der kritischen Geschwindigkeit bei plastischer Defor-
mation erfolgte mit dem Modell von Weir und McGavin (2008) (vgl. Gl.2.55). Die
zur Berechnung verwendeten Materialparameter sind in Tabelle 4.5 aufgeführt. Wie
aus den Abbildungen zu erkennen ist, liefern die verschiedenen Modelle zum Teil
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sehr unterschiedliche kritische Geschwindigkeiten. In allen untersuchten Fällen ist die
kritische Geschwindigkeit am höchsten, wenn plastische Verformung angenommen
wird. Ein Vergleich der Messwerte mit den theoretischen Geschwindigkeiten zeigt,
dass die Pt-Partikel sich elastisch verhalten. Für die SiO2-Partikel ist die kritische Ge-
schwindigkeit proportional zu x-1,05, was ebenfalls gut mit den theoretischen Model-
len übereinstimmt. Im Gegensatz zu den Pt-Partikeln liegen die theoretisch berech-
neten Geschwindigkeiten dicht beieinander. Die gemessenen kritischen Geschwindig-
keiten sind allerdings 110% höher als die berechneten Geschwindigkeiten. Dieser Un-
terschied kann durch die verwendeten Materialparameter hervorgerufen werden. Die
Haftkraft von SiO2-Partikeln hängt von der Oberfläche ab. Der Unterschied der Haft-
kraft zwischen einer hydratisierten (Silanol) und einer nicht-hydratisierten (Siloxan)
Oberfläche beträgt 50% (Brunauer et al., 1956). Die Fließgrenze ist ebenfalls nicht ge-
nau bekannt. Die aufgeführten Werte reichen von 690·106 N/m2 bis 1380·106 N/m2,
was zu einer Variation von ±20% in der kritischen Geschwindigkeit bei Berücksichti-
gung plastischer Verformung führt, wobei die kritische Geschwindigkeit nach dem
Modell von Weir und McGavin (2008) mit dem Mittelwert berechnet wurde (vgl.
Tab.4.5). Zusätzlich kann die Fließgrenze für Nanopartikel von den Bulkwerten ab-
weichen (Rennecke undWeber, 2014, Nowak et al., 2010). Durch die unbekanntenMa-
terialparameter kann der Grund für Unterschiede zwischen theoretischen Modellen
und Messwerten nicht abschließend geklärt werden. Zusammenfassend lässt sich fest-
stellen, dass die Größenabhängigkeit der kritischen Impaktionsgeschwindigkeit von
der Materialkombination abhängt, was sich mit den Ergebnissen von Arffman et al.
(2015) deckt. Harte Substrate führen zu einer umgekehrten Proportionalität, wohin-
gegen weichere Substrate zu einer stärkeren Größenabhängigkeit führen. Der Grund
hierfür ist wahrscheinlich die plastische Verformung des Substrats.
Nachdem die kritische Geschwindigkeit überschritten wurde, wird die meiste Im-
paktionsenergie in Rückspringenergie umgewandelt, bis die plastische Verformung
der Partikel einsetzt. Aus den Bounced Fractions der Pt-Partikel, die auf einem Glim-
mersubstrat impaktieren, kann die Einsatzgeschwindigkeit für plastische Verformung
und daraus die Fließgrenze mit Gleichung 2.47 bestimmt werden. Dabei wird für
die mechanische Konstante der Bulkwert angenommen. Wie oben beschrieben, kann
durch die experimentelle Unsicherheit nur ein Bereich für die Einsatzgeschwindigkeit
für plastische Verformung bestimmt werden (vgl. Abb.4.14 links). Die aus den Ge-
schwindigkeiten vY,min, vY,max und vY bestimmte Abweichung beträgt imMittel ±23%.
Daraus ergibt sich eine Variation der Fließgrenze von ±9%, die als Fehlerbalken in
Abbildung 4.16 D dargestellt ist. Selbst mit den vorhandenen Unsicherheiten kann
zumindest die Größenordnung und Abhängigkeit der Fließgrenze von der Partikel-
größe bestimmt werden. Die berechneten Fließgrenzen sind in Abbildung 4.16 D ge-
zeigt. Mit steigender Partikelgröße nimmt die Fließgrenze der Partikel ab, was mit den
Untersuchungen von Rennecke und Weber (2014) übereinstimmt. Die hier gemessene
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Abbildung 4.16: Gemessene kritische Geschwindigkeiten (Symbole) im Vergleich
mit den Modellen von Wang und Kasper (1991) und Weir
und McGavin (2008), A) Pt-Partikel-Kupfersubstrat; B) Pt-Partikel-
Glimmersubstrat; C) SiO2-Partikel-Glimmersubstrat; D) Fließgrenze
für Pt-Partikel berechnet aus vYmit Gl.2.47; übernommen aus Gensch
und Weber (2017a)
Fließgrenze ist proportional zu x-0,26, was dicht an der von Rennecke undWeber (2014)
bestimmten Abhängigkeit von Y∼ x-0,25 für Pt-Partikel ist, die auf einem Goldsubstrat
impaktieren.Wie von Rennecke undWeber (2014) beschrieben, stellen die bestimmten
Werte effektive Werte für die Partikel-Substrat-Kombination dar, da nicht bekannt ist,
welches Material zuerst plastisch verformt. Die hier berechneten Fließgrenzen liegen
drei Größenordnungen über den Bulkwerten, die in quasi-statischen Experimenten
bestimmt werden. Im Gegensatz dazu ist die Impaktion ein dynamischer Prozess mit
sehr hohen Belastungsraten, was ein Erklärungsansatz für die Unterschiede sein kann.
Agglomerate
Die Bounced Fractions der Agglomerate aus Pt-Primärpartikeln mit einer Df=1,8 bei
der Impaktion auf einem Kupfer- bzw. Glimmersubstrat sind in Abbildung 4.17 A und
B dargestellt. Bei der Impaktion auf Kupfer springen keine Agglomerate ab. Die Boun-
ced Fraction beträgt über den gesamten untersuchten Geschwindigkeitsbereich null.
Bei der Impaktion auf Glimmer ist ein kleiner Anstieg bei Impaktionsgeschwindig-
keiten von ca. 25m/s zu erkennen. Danach nimmt die Bounced Fraction wieder ab
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und verbleibt bei nahezu null. Eine mögliche Erklärung für die Abwesenheit des Ab-
springens bei Verwendung des Kupfersubstrats sowie die sehr geringe Bounced Frac-
tion bei der Impaktion auf Glimmer kann die Energiedissipation durch das Einsetzen
der Fragmentierung sein. Die in Kapitel 4.3.2 bestimmten Einsatzgeschwindigkeiten
beziehen sich auf den Punkt, an dem die Fragmentgröße unter die Ausgangsgröße
der Agglomerate fällt, also eine effektive Zerkleinerung stattfindet. Durch die Um-
strukturierung wird die Projektionsfläche zunächst größer. Die Abnahme der Projek-
tionsfläche beginnt bereits bei geringeren Geschwindigkeiten, wobei der Einsatzpunkt
nicht genau bestimmt wurde. Aus demVerlauf der Projektionsflächen für Agglomerate
aus Pt-Primärpartikeln mit Df=1,8 in Abhängigkeit der Impaktionsenergie in Abbil-
dung 4.9 A geht hervor, dass die Reduzierung der Projektionsfläche bei Impaktions-
geschwindigkeiten zwischen 20m/s und 96m/s beginnt. Durch das Aufbrechen der
ersten interpartikulären Bindungen wird Energie dissipiert, die dann nicht mehr für
das Abspringen genutzt werden kann. Die Bounced Fractions der Agglomerate aus
SiO2-Primärpartikeln mit Df=1,6 zeigen einen ähnlichen Verlauf wie die Einzelparti-
kel. Allerdings durchlaufen die Agglomerate ein Maximum, das bei Werten von BF>1
liegt. Die gemessene Kontaktaufladung kann durch die erhöhte Kontaktfläche der Ag-
glomerate im Vergleich zu den Einzelpartikeln erklärt werden. Nach dem Modell von
Wang und John (1988b) führt eine größere Kontaktfläche zu einer höheren Kontaktauf-
ladung. Mit steigender Agglomeratgröße nimmt die Anzahl der übertragenen Ladun-
gen zu. Das Maximum tritt für unterschiedliche Agglomeratgrößen bei der gleichen
Geschwindigkeit auf. Wie bei den Agglomeraten aus Pt-Primärpartikeln kann die Ab-
nahme der Bounced Fractions auf das Einsetzen der Fragmentierung zurückgeführt
werden. Da sich die offen-strukturierten Agglomerate aerodynamisch transparent ver-
halten, ist die Einsatzenergie für die Fragmentierung unabhängig von der Agglome-
ratgröße, da sie von den einzelnen Primärpartikeln bestimmt wird.
Aus den Bounced Fractions der abspringenden offen-strukturierten Agglomerate
kann die kritische Geschwindigkeit bestimmt werden. Diese ist in Abbildung 4.18
für die Agglomerate aus Pt- und SiO2-Primärpartikeln in Abhängigkeit des Mobi-
litätsdurchmessers gezeigt. Wie aus der Abbildung zu erkennen ist, hängt die kri-
tische Geschwindigkeit im untersuchten Größenbereich von 50nm bis 400nm nicht
von der Agglomeratgröße ab. Die gemittelte kritische Geschwindigkeit der Agglo-
merate aus Pt-Primärpartikeln beträgt 25m/s. Zusätzlich sind in Abbildung 4.18 die
kritischen Geschwindigkeiten der Einzelpartikel dargestellt. Ein Vergleich der kriti-
schen Geschwindigkeit der Einzelpartikel, die die gleiche Größe wie die Primärpar-
tikel der Agglomerate besitzen, mit der kritischen Geschwindigkeit der Agglomerate
zeigt, dass diese identisch sind. Die kritische Geschwindigkeit der Agglomerate aus
SiO2-Primärpartikel stimmt ebenfalls mit der kritischen Geschwindigkeit der Einzel-
partikel, die die gleiche Größe wie die Primärpartikel haben, überein. Daraus kann ge-
schlossen werden, dass die kritische Geschwindigkeit offen-strukturierter Agglomera-
85
4 Ergebnisse und Diskussion
Abbildung 4.17: Bounced Fractions der untersuchten Agglomerate bei der Impaktion
auf verschiedenen Substraten A) Pt-Agglomerate-Kupfersubstrat
Df=1,8; B) Pt-Agglomerate-Glimmersubstrat Df=1,8; C) SiO2-
Agglomerate-Glimmersubstrat Df=1,6; D) Pt-Agglomerate-
Glimmersubstrat Df=2,3; E) Pt-Agglomerate-Glimmersubstrat
Df=2,6; übernommen aus Gensch und Weber (2017a)
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Abbildung 4.18: Kritische Geschwindigkeiten der offen-strukturierten Agglomerate
im Vergleich mit den Einzelpartikeln bei der Impaktion auf Glimmer,
A) Pt; B) SiO2; übernommen aus Gensch und Weber (2017a)
te (Df<2) von den Primärpartikeln bestimmt wird. Die Abwesenheit des Abspringens
bei der Impaktion von Agglomeraten aus Pt-Partikeln auf ein Kupfersubstrat, kann da-
durch erklärt werden, dass die Fragmentierung einsetzt, bevor die kritische Geschwin-
digkeit erreicht ist. Die kritische Geschwindigkeit für die Pt-Einzelpartikel ist bei der
Impaktion auf das Kupfersubstrat höher als beimGlimmersubstrat. Aus demVergleich
geht hervor, dass das Abspringverhalten von offen-strukturierten Agglomeraten von
den Primäpartikeln bestimmt wird, solange kein weiterer Energiedissipationsmecha-
nismus auftritt. Nach dem Modell von Ihalainen et al. (2014b) hängt das Abspringen
vom Verhältnis der Primärpartikel in Kontakt mit dem Substrat zu der Gesamtanzahl
der Primärpartikel im Agglomerat ab. Die obigen Ergebnisse für offen-strukturierte
Agglomerate deuten daraufhin, dass alle Primärpartikel mit dem Substrat wechselwir-
ken. Im Fall von abgeschirmten Primärpartikeln würden diese zur Impaktions- nicht
aber zur Haftenergie beitragen, wodurch die kritische Geschwindigkeit mit steigender
Agglomeratgröße abnehmen würde.
Die Bounced Fractions der dichter-strukturierten Agglomerate aus Pt-
Primärpartikeln zeigen bei der Impaktion auf das Glimmersubstrat einen ähnlichen
Verlauf wie die Einzelpartikel (vgl. Abb.4.17 D und E). Nachdem die kritische
Geschwindigkeit erreicht wurde, steigen die Bounced Fractions bis zum Erreichen
eines Maximums an. Danach nehmen die Bounced Fractions mit steigender Impak-
tionsgeschwindigkeit wieder ab. Wie vorher beschrieben, wird die Abnahme durch
Energiedissipation verursacht, die durch Umstrukturierung oder Fragmentierung
hervorgerufen werden kann. Auch hier werden maximale Bounced Fractions von
BF>1 gemessen, was wiederum durch das Auftreten von Kontaktaufladung erklärt
werden kann. Agglomerate mit Df=2,3 nehmen im Vergleich zu Agglomeraten mit
einer Df=2,6 mehr Ladungen auf, wobei bei den Agglomeraten mit Df=2,6 mit Mo-
bilitätsdurchmessern von 40nm und 50nm keine Kontaktaufladung auftritt. Da das
Aufladeverhalten von Agglomeraten bei der Impaktion bisher wenig untersucht wur-
de, kann der Grund für die Ladungsübertragung nicht aufgeklärt werden. Wie oben
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beschrieben, ist es möglich, dass durch unterschiedliche mechanischen Eigenschaften
im Vergleich zu den Einzelpartikeln und der erhöhten Kontaktfläche Ladungen
übertragen werden, obwohl es sich beim Glimmersubstrat um einen Isolator handelt.
Um zu bestimmen, ob die Abnahme der Bounced Fractions durch Umstrukturie-
rung oder Fragmentierung hervorgerufen wird, wurde die Agglomeratgröße durch
Bildauswertung bei niedrigeren Impaktionsgeschwindigkeiten exemplarisch für
Agglomerate mit Df=2,3 und einer Größe von xm=200nm sowie für Agglomerate mit
Df=2,6 und einer Größe von xm=90nm gemessen. Diese sind in Abbildung 4.19 B
gezeigt. Bei den Agglomeraten mit einer Df=2,3 ist zu erkennen, dass bei niedrigen
Impaktionsgeschwindigkeiten die Projektionsfläche zunächst zunimmt, was durch die
Umstrukturierung der Agglomerate hervorgerufen wird. Die Umstrukturierung be-
ginnt bereits bei niedrigen Impaktionsgeschwindigkeiten, woraus geschlossen werden
kann, dass für die Verschiebung von Primärpartikeln gegeneinander nicht viel Energie
aufgewendet werden muss, solange keine Fragmentierung stattfindet. Im Gegensatz
dazu zeigen die Agglomerate mit Df=2,6 wiederum keine Umstrukturierung. Die
Abnahme der Bounced Fractions wird demnach durch einsetzende Fragmentierung
hervorgerufen. Die aus den Fragmentierungsuntersuchungen bestimmte Einsatzge-
schwindigkeit für Fragmentierung der Agglomerate mit einer Df=2,6 und einer Größe
von xm=70nm beträgt ca. 24m/s. Die Abflachung des Anstiegs der Bounced Fraction
beginnt bei ca. 25m/s, wobei das Maximum der Bounced Fractions bei ca. 50m/s
auftritt. Durch die Aufladung der Agglomerate kann es zu einer leichten Maskierung
des Einsatzpunktes für Fragmentierung aufgrund der Überlagerung der verschiede-
nen Mechanismen kommen. Für die Agglomerate mit Df=2,3 und einer Größe von
70nm liegt die Einsatzgeschwindigkeit für die erste Abnahme der Agglomeratgröße
zwischen 45m/s und 118m/s, wie aus den Impaktionsnergien aus Abbildung 4.9
hervorgeht. Das Maximum der Bounced Fraction liegt bei ca. 75m/s. Aus den Verglei-
chen geht hervor, dass die Einsatzgeschwindigkeit für Fragmentierung selbst bei einer
leichten Maskierung aus den Bounced Fractions bestimmt werden kann. Allerdings
ist die aus den Bounced Fractions bestimmte Geschwindigkeit nicht identisch mit
den in Tablle 4.3 aufgeführten Einsatzgeschwindigkeiten. Bei der Fragmentierung
wurde die Impaktionsgeschwindigkeit als Einsatzgeschwindigkeit definiert, bei der
die Fragmentgröße unter die ursprüngliche Agglomeratgröße sinkt. Die aus den
Bounced Fractions bestimmte Geschwindigkeit entspricht der Geschwindigkeit,
bei der die gemessene Projektionsfläche (vgl. Abb.4.9) ihr Maximum durchläuft.
Die Einsatzgeschwindigkeit für Fragmentierung ist in Abbildung 4.19 C für Ag-
glomerate aus Pt-Primärpartikel mit Df=2,3 und Df=2,6 dargestellt. Mit steigender
Agglomeratgröße nimmt die Einsatzgeschwindigkeit für Fragmentierung ab. Durch
die Anpassung einer Potenzfunktion werden folgende Proportionalitäten erhalten
vDf2,3∼x-0,58 und vDf2,6∼x-0,59. Obwohl die Einsatzgeschwindigkeiten für Agglomerate
mit Df=2,6 niedriger sind, korrelieren sie aufgrund der höheren Agglomeratdichte mit
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Abbildung 4.19: A) Kritische Geschwindigkeiten für Agglomerate aus Pt-
Primärpartikeln mit Df=1,8, Df=2,3 und Df=2,6 bei der Impaktion
auf ein Glimmersubstrat; B) Projektionsfläche für Agglomerate mit
einer Df=2,3 und einer Ausgangsgröße von xm=200nm sowie Agglo-
merate mit einer Df=2,6 und einer Ausgangsgröße von xm=90nm;
C) Einsatzgeschwindigkeit der Fragmentierung für Agglomerate
mit Df=2,3 und Df=2,6 bestimmt aus dem Maximum der jeweiligen
Bounced Fraction; übernommen aus Gensch und Weber (2017a)
höheren Impaktionsenergien. Aus den Fragmentierungsuntersuchungen geht hervor,
dass die Agglomerate mit Df=2,6 bei niedrigeren Impaktionsenergien im Vergleich
zu den Agglomeraten mit Df=2,3 beginnen zu fragmentieren. Die Diskrepanz kann
wiederum mit dem definierten Einsatzpunkt für Fragmentierung bei der Bildauswer-
tung erklärt werden. Durch die auftretende Umstrukturierung der Agglomerate mit
Df= 2,3 wird die Ausgangsgröße der Agglomerate bei höheren Impaktionsenergien
unterschritten. Die Abnahme der Projektionsfläche fängt bereits bei niedrigeren
Impaktionsgeschwindigkeiten an.
Die aus den Bounced Fractions bestimmte kritische Geschwindigkeit ist in Ab-
bildung 4.19 A dargestellt. Mit steigender Agglomeratgröße sinkt die kritische Ge-
schwindigkeit für dichter-strukturierte Agglomerate (Df>2). Weiterhin führt eine hö-
here fraktale Dimension zu einer niedrigeren kritischen Geschwindigkeit, was durch
das sinkende Verhältnis von Primärpartikeln in Kontakt mit dem Substrat zur Gesamt-
anzahl der Primärpartikel im Agglomerat erklärt werden kann. Das Verhältnis sinkt
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Durch die sinkende Anzahl der Primärpartikel in Kontakt mit dem Substrat im
Vergleich zur Gesamtanzahl tragen mehr Partikel zur Impaktionsenergie aber nicht
zur Haftenergie bei, was zu einer abnehmenden kritischen Geschwindigkeit mit
steigender Agglomeratgröße führt. Ein Exponentialfit liefert folgende Proportiona-
litäten der kritischen Geschwindigkeit in Abhängigkeit des Mobilitätsdurchmessers
vcrit,Df2,3∼x-0,54 und vcrit,Df2,6∼x-1,64. Damit kann aus Gleichung 2.61 der Faktor δ be-
stimmt werden. Für die Agglomerate mit einer Df=2,3 und Df=2,6 ergibt sich ein δ
von δ2,3 = 1,2 bzw. ein δ von δ2,6 = 0,7. Der Wert für die Agglomerate mit Df=2,3 ent-
spricht annähernd dem theoretischen Wert für einen von δJKR = 1,33. Der Wert für
eine fraktale Dimension von Df=2,6 weicht vom theoretischen Wert ab. Wie in Kapitel
2.4.2 beschrieben, weichen die gemessenen Verläufe der kritischen Geschwindigkeit
von Einzelpartikeln ebenfalls von den theoretischen Modellen ab. Als Ursache wer-
den unterschiedliche Gründe wie der Übergang von plastischer zu elastischer Verfor-
mung (Rennecke und Weber, 2013b) oder eine größenabhängige Hamaker-Konstante
bzw. ein größenabhängiger Restitutionskoeffizient (Arffman et al., 2015) vermutet. Des
Weiteren könnte auch eine Größenabhängigkeit des Faktors ξ (vgl. Gl.2.60) bestehen,
die von der fraktalen Dimension abhängt.
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Die durchgeführten Untersuchungen können für verschiedene Anwendungen in der
Aerosoltechnik, bei denen Agglomerate fluiddynamischen oder mechanischen Belas-
tungen ausgesetzt sind, verwendet werden. Im Folgenden werden zwei verschiedene
Anwendungen, in denen die gezeigten Untersuchungen genutzt werden können, be-
schrieben. Zum einen wurden die gewonnenen Ergebnisse benutzt, um die Belastun-
gen in einer Sonde für die Probenahme aus einer Laborflamme abzuschätzen. Zum
anderen könnten die Ergebnisse für die Auslegung einer kontinuierlichen Dispergie-
rung in der Gasphase von Nanopartikel-Agglomeraten verwendet werden.
5.1 Probenahmesonde aus einer Laborflamme
Die Untersuchung von Rußbildungsprozessen erfolgt oftmals in flachen, laminaren
Vormischflammen, da sich in diesen Flammen die Temperatur und Konzentrationen
hauptsächlich mit der Entfernung von der Brenneroberfläche ändern (Prucker et al.,
1994). Die Bestimmung der Größe und Struktur der gebildeten Partikel kann mit un-
terschiedlichen Methoden wie Wide Angle Light Scattering (WALS) (Oltmann et al.,
2010) oder mittels Mobilitätsanalyse (Maricq et al., 2003, Zhao et al., 2003) erfolgen.
Für Letztere ist jedoch eine Probenahme aus der Flamme erforderlich. Um weitere
Agglomeration oder chemische Reaktion zu unterbinden, muss ein schnelles Quen-
chen des entnommenen Aerosols stattfinden. Dies kann durch Mischen des Aerosols
mit einem kälteren Verdünnungsgas oder durch eine Entspannung des Aerosols erfol-
gen. Dabei ist zu beachten, dass keine flüchtigen Komponenten auf die zu messenden
Partikel kondensieren. Bei der Charakterisierung von Agglomeraten muss zusätzlich
noch eine Umstrukturierung oder Fragmentierung während der Probenahme vermie-
den werden.
Für den Vergleich eines WALS-Systems, das die Rußagglomeratstruktur und -größe
in-situ misst, mit einem SMPS und einem mobilen WALS-System (Huber et al., 2016)
wurde eine Sonde für die Probenahme von Rußagglomeraten aus einer Laborflam-
me unter Berücksichtigung der gewonnen Ergebnisse entwickelt. Diese ist in Abbil-
dung 5.1 gezeigt. Hier wird das Aerosol in eine Kapillare eingesaugt und am Ende
dieser mit dem Verdünnungsgas gemischt. Das Verdünnungsgas wird außen zuge-
geben und strömt dort in Richtung der Kapillare. Vor der Mischungszone wird das
Verdünnungsgas umgelenkt und der Strömungsquerschnitt verengt. Dies führt zu ei-
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Abbildung 5.1: oben: 3D-Modell einer entwickelten Sonde für die Probenahme aus
einer Laborflamme; unten: Aus CFD-Simulationen gewonnenes Ge-
schwindigkeitsfeld (links, mittig) sowie die turbulente Scherrate
(rechts)
ner Erhöhung der Strömungsgeschwindigkeit, wodurch ein Unterdruck entsteht, der
zum Einsaugen des Aerosols in die Kapillare führt (Bernoulli-Effekt). Die Kapillare
besitzt einen Außendurchmesser von dA,Kap=3mm und eine Länge von LKap=50mm.
Die Innendurchmesser variieren abhängig vom gewünschten Verdünnungsverhältnis.
Durch den kleinen Außendurchmesser der Kapillare wird die Beeinflussung der Flam-
me möglichst gering gehalten. Die Verweilzeiten des Aerosols in der Kapillare variie-
ren zwischen 3ms und 12ms. Durch die hohen Strömungsgeschwindigkeiten des Treib-
gases wirken verschiedene Beanspruchungen. Zum einen wirkt auf die Agglomerate in
der Mischzone aufgrund des Geschwindigkeitsgardienten eine Scherbeanspruchung.
Zum anderen entstehen auch turbulente Wirbel in der Mischzone (vgl. Abb.5.1), wo-
durch die Agglomerate beansprucht werden. Des Weiteren führen turbulente Wirbel
zu einer erhöhten Auftreffgeschwindigkeit an der Rohrwand, was eine Fragmentie-
rung der Agglomerate hervorrufen kann. Die auftretenden Geschwindigkeitsgradien-
ten sowie turbulenten Energiedissipationsraten wurden aus CFD-Simualtionen ermit-
telt und sind ebenfalls in Abbildung 5.1 gezeigt. In Tabelle 5.1 sind die aus dem ma-
ximalen Geschwindigkeitsgradient und der maximalen Energiedissipationsrate auf-
tretenden Belastungen im Vergleich mit der theoretischen Festigkeit der Rußagglo-
merate gezeigt. Für die Berechnung der Festigkeit wurde wiederum das Modell von
Bache (2004) verwendet. Die Agglomeratgrößen sind aus den in-situ Charakterisie-
rungen bekannt. Für die Abschätzung der Festigkeit wurde mit folgenden Agglome-
ratparametern gerechnet: Primärpartikeldurchmesser xPP,Ruß=35nm, Gyrationsradius
Rg,Ruß=70nm, fraktaler Vorfaktor Afrac=2,4, fraktale Dimension Df=1,8. Die Berech-
nung der Haftkraft erfolgt mit dem Modell von Hamaker (1937). Für Rußpartikel va-
riiert die Hamaker-Konstante abhängig vom Brennstoff-Sauerstoff-Verhältnis (De Fal-
co et al., 2015). Für Ethylen/Luft-Flammen konnten De Falco et al. (2015) Hamaker-
Konstanten von 1·10-19J bis 3,5·10-19J für Brennstoff-Sauerstoff-Verhältnisse (φ) von
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1,85 bis 2,58 bestimmen. Die in Tabelle 5.1 aufgeführten Werte wurden mit einer
Hamaker-Konstanten von ARuß=1·10-19J berechnet. Die Belastungen aufgrund des Ge-
schwindigkeitsgradienten und der maximalen Energiedissipationrate werden mit den
Gleichungen 2.34 und 2.39 berechnet. Der Vergleich mit der theoretischen mecha-
nischen Stabilität ist in Tabelle 5.1 gezeigt. Wie bei den vorherigen Untersuchungen
ist die wirkende Beanspruchung aufgrund von Turbulenz am geringsten und ist um
den Faktor 1000 geringer als die theoretische mechanische Festigkeit. Die Geschwin-
digkeitsgradienten in der Mischzone haben eine höhere Belastung im Vergleich zur
Turbulenz zur Folge. Diese ist allerdings um den Faktor 4 geringer als die mechani-
sche Stabilität, sodass keine Fragmentierung aufgrund von Strömungskräften zu er-
warten ist. Für die Berechnung der wirkenden Belastung aufgrund von Impaktion an
der Rohrwand muss die Impaktionsgeschwindigkeit bekannt sein. Diese hängt sowohl
von den Partikeleigenschaften als auch von der Strömung inWändnähe ab. Als charak-
teristische Größe wird die dimensionslose Relaxationszeit τ+ (vgl. Anhang Gl.9.1) ver-
wendet. Nach Wood (1981) können drei Bereiche unterschieden werden. Im Bereich
kleiner dimensionsloser Relaxationszeiten (τ+<1), der als „Turbulent Particle Diffu-
sion Regime“ bezeichnet wird, steigt die Impaktionsgeschwindigkeit mit abnehmen-
der dimensionsloser Relaxationszeit an. Die Impaktion wird in diesem Bereich durch
die Diffusion bestimmt, die für kleinere Partikel bzw. Relaxationszeiten größer wird.
Im Bereich mittlerer dimensionsloser Relaxationszeiten (1<τ+<10), der als „Eddy Dif-
fusion Impaction Regime“bezeichnet wird, impaktieren die Partikel aufgrund ihrer
Trägheit und ihrer kinetischen Energie, die sie in den turbulenten Wirbeln akquirie-
ren. Die Impaktionsgeschwindigkeit in diesem Bereich ist größer als im „Turbulent
Particle Diffusion Regime“und nimmt mit steigender dimensionsloser Relaxationszeit
zu. Bei hohen dimensionslosen Relaxationszeiten (τ+>10) nimmt die Impaktionsge-
schwindigkeit wieder ab, da die Trägheit der Partikel ihrer Beschleunigung in den
turbulenten Wirbeln entgegen wirkt. Die Abschätzung der Impaktionsgeschwindig-
keit erfolgte hier mit der Näherung von Wood (1981), wobei der in Abbildung 5.1
gekennzeichnete Bereich für die Impaktion betrachtet wird. Wood (1981) superposi-
tioniert die Modelle von Davies (1966), welches für kleine Relaxationszeiten gilt, und
Owen (1969), welches für mittlere Relaxationszeiten gilt, unter Berücksichtigung der
Wandrauigkeit. Die zur Berechnung notwendigen Strömungsparameter wurden aus
den CFD-Simulationen ermittelt (Parameter befinden sich im Anhang Kap.9). Daraus
ergibt sich eine dimensionslose Relaxationszeit für die Rußagglomerate von τ+=3,24.
Zusammen mit einer typischen Wandrauigkeit für Bohrungen von ks=12µm (Fischer
et al., 2008) kann die Impaktionsgeschwindigkeit nach Wood (1981) abgeschätzt wer-
den. Die daraus resultierenden Energien betragen 46% der mechanischen Festigkeit
der Agglomerate. Aus den Betrachtungen geht hervor, dass keine der in der Sonde
auftretenden Belastungen die theoretische Festigkeit übersteigt und somit zum Bruch
der Agglomerate führen könnte. Wie in Kapitel 4.3.2 beobachtet, findet bereits vor der
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Fragmentierung bei geringen Impaktionsenergien eine Umstrukturierung der Agglo-
merate statt, die zu einer Erhöhung der Projektionsfläche führt. Für eine Beeinflussung
des Messergebnisses müssen die Agglomerate nach der Beanspruchung wieder in der
Gasphase vorliegen. Wie im nächsten Kapitel beschrieben wird, muss dafür die Stopp-
distanz der abspringenden Agglomerate groß genug sein um sich ausreichend von der
Impaktionsoberfläche zu entfernen (Rennecke und Weber, 2013c). Bei den gegebenen
Bedingungen und unter der Annahme, dass die Abspringgeschwindigkeit gleich der
Impaktionsgeschwindigkeit ist, beträgt die Stoppdistanz der abspringenden Agglome-
rate 24nm. Bei dieser geringen Stoppdistanz ist es wahrscheinlich, dass sich die ab-
springenden Agglomerate wieder an der Rohrwand abscheiden.
Tabelle 5.1: Auftretende volumenspezifische Belastungen aufgrund von Scherströ-
mung, turbulenter Strömung und Impaktion an der Rohrwand im Ver-







cn·σBache 0,246 1 · 10
−3 0,46
Die beschriebene Sonde wurde in der Arbeit vonHuber (2017) mittelsWALS in einer
flachen, laminaren Vormischflamme getestet, wobei die fraktale Dimension der analy-
sierten Agglomerate nicht bestimmt werden konnte. Um mögliche Änderungen der
Agglomeratgröße oder der Primärpartikel zu detektieren, wurde an der selben Höhe
über der Brenneroberfläche eine TEM-Probe gesammelt. Die bestimmten Primärpar-
tikelgrößen stimmen bei beiden Methoden überein. Hingegen war der bestimmte Gy-
rationsradius bei den Agglomerate hinter der Probenahmesonde größer im Vergleich
zu den TEM-Analysen. Huber (2017) erklärt dies mit der Menge des eingesaugten Aer-
solstroms. Ein hoher Aerosolstrom führt dazu, dass Agglomerate aus verschiedenen
Höhen über der Brenneroberfläche entnommen werden. In der Flamme nimmt die
Agglomeratgröße mit steigender Höhe über dem Brenner zu. Da größere Agglomerate
ein höheres Messsignal zur Folge haben, resultiert daraus ein erhöhter Gyrationsradi-
us hinter der Sonde. Mit zunehmender Entnahmezeit nähert sich der Gyrationsradius
dem oﬄine bestimmten an. Huber (2017) beobachtete mit zunehmender Entnahmezeit
ein Zusetzen der Einsaugkapillare, wodurch sich die Menge des Aersolstroms verrin-
gerte. Dies führte zu einem verkleinerten Bereich, aus der das Aerosol entnommen
wurde. Die Verteilung der hinter Sonde gemessenen Agglomeratgrößen war breiter
als die mittels TEM-Analyse bestimmte Verteilungsbreite, was ebenfalls auf den be-
schriebenen Effekt der Probenahme aus unterschiedlichen Höhen über der Brenner-
oberfläche zurückgeführt wurde (Huber, 2017). Bei diesen Untersuchungen konnte
keine Fragmentierung oder Umstrukturierung der Agglomerate in Probnahmesonde
beobachtet werden. Die in den vorherigen Kapiteln durchgeführten Betrachtungen
konnten auf die Auslegung einer Probenahmesonde übertragen werden. Dabei zeigt
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sich, dass die Belastung aufgrund von Impaktion an den Rohrwänden am höchsten ist
im Vergleich zu den fluiddynamischen Belastungen.
5.2 Gasphasen Dispergierung von
Nanopartikel-Agglomeraten
Neben der unerwünschten Fragmentierung von Nanopartikel-Agglomeraten, wie in
Kapitel 5.1, kann die Fragmentierung auch gewollt sein. Aus den bisherigen Betrach-
tungen der wirkenden Belastungen aufgrund von Strömungskräften und Impaktion
zeigt sich, dass bei der Impaktion die höchsten Belastungen auftreten. Demzufolge
ist diese Beanspruchungsart am geeignetsten, um die hier untersuchten Agglomerate
zu fragmentieren. Dabei müssen verschiedene Voraussetzungen für eine kontinuier-
liche Dispergierung in der Gasphase erfüllt sein. Die Agglomerate müssen mit einer
ausreichenden Geschwindigkeit unter einem möglichst schrägen Winkel impaktieren,
um eine starke Fragmentierung aufzuweisen. Im Anschluss müssen die Fragmente mit
einer Geschwindigkeit abspringen, die groß genug ist, um der Impaktionsfläche zu
entkommen und wieder im Gasstrom vorzuliegen. Nach Rennecke und Weber (2013c)
müssen sich die Partikel nach dem Abspringen weit genug von der Oberfläche wegbe-
wegen, um nicht durch van-der-Waals-Anziehung oder diffusiver Bewegung erneut auf
das Substrat zu treffen. Dies bedeutet, dass die Stoppdistanz der abspringenden Parti-
kel/Fragmente im Verhältnis zur Substratgröße ausreichend groß sein muss (Rennecke
und Weber, 2013c). Die Stoppdistanz hängt dabei hauptsächlich von der Abspringge-
schwindigkeit, der Partikelgröße und dem Druck ab.
Der Effekt des Abspringens von Partikeln ist aus Untersuchungen zum Abscheide-
verhalten von Nanopartikeln in Faserfiltern bekannt und wird dort als „thermal re-
bound“ bezeichnet (Wang und Kasper, 1991, Givehchi und Tan, 2014). Als Ursache
für das Abspringen wird die relativ hohe thermische Geschwindigkeit, die mit der
Maxwell-Boltzmann-Verteilung angenähert werden kann (v¯therm ∼ T 1/2/x3/2), von klei-
nen Partikeln gesehen (Wang und Kasper, 1991). Aus einer Energiebilanz zwischen
kinetischer Impaktionsenergie und Adhässionsenergie ermittelten Wang und Kasper
(1991) eine kritische Partikelgröße, die abhängig von den wirkenden Haftkräften bei
x<10nm liegt, unterhalb derer Abspringen möglich ist. Während Wang und Kasper
(1991) nur elastische Verformung der Partikel berücksichtigten, betrachteten Give-
hchi und Tan (2015) auch plastische Partikelverformung, sowie eine Erhöhung der
Adhäsionskräfte durch Flüssigkeitsbrücken. Für die von Givehchi und Tan (2015) un-
tersuchten Materialen ergab sich eine Reduzierung der kritischen Partikelgröße von
37nm auf 9nm beim Vorhandensein von Flüssigkeitsbrücken. Bei den Gleichgewichts-
betrachtungen von Wang und Kasper (1991) und Givehchi und Tan (2014) wurde aus-
schließlich die senkrechte Impaktion betrachtet. Wie in Kapitel 2.4.2 erwähnt, unter-
suchte Konstandopoulus (2006) die schräge Impaktion von Partikeln an Filterfasern
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und leitete daraus einen Grenzwinkel (vgl. Gl.2.58) ab. Die Unterschreitung dieses
Grenzwinkels führt zum Abspringen, auch wenn die Normalkomponente der Impak-
tiongeschwindigkeit unterhalb der kritischen Geschwindigkeit liegt. Zusammenfas-
send bleibt festzuhalten, dass Partikel aufgrund ihrer thermischen Geschwindigkeit
oder bei Unterschreiten eines kritischen Winkels von Fasern bei Atmosphärendruck
wieder abspringen können.
In Abbildung 5.2 A ist exemplarisch die Bounced Fraction für Agglomerate aus
Pt-Primärpartikeln mit einer Größe von xAggl=70nm und einem Impaktionswinkel
θgeometrisch=45◦ dargestellt. Das Abspringen beginnt bereits bei sehr geringen Impak-
tionsgeschwindigkeiten, die mit dem verwendeten experimentellen Aufbau nicht auf-
gelöst werden konnten. Mit steigender Impaktionsgeschwindigkeit nimmt die Boun-
ced Fraction zu. Wie aus der Abbildung zu erkennen ist, steigt die Bounced Fraction
nach dem Einsetzen der Fragmentierung weiter an. Auch wenn die gezeigte Kurve ein
Einzelbeispiel ist, deuten die ersten Untersuchungen des schrägen Abspringens dar-
aufhin, dass fragmentierte Agglomerate genug Energie besitzen, um wieder von der
Oberfläche abzuspringen.
Für die Fragmentierung an Fasern müssen die Agglomerate mit ausreichend ho-
her Geschwindigkeit mit den Fasern kollidieren. Im diffusiven Abscheidungsbereich
kann die Kollisionsgeschwindigkeit nach der Maxwell-Boltzmann-Verteilung haupt-
sächlich über die Temperatur variiert werden. Im Bereich der Trägheitsabscheidung
korreliert die Kollisionsgeschwindigkeit mit der Gasgeschwindigkeit. Als charakteris-
tischer Parameter für die Abscheidung von Partikeln an Fasern kann die Stokes-Zahl
verwendet werden, die in diesem Fall auch als Trägheitsparameter bezeichnet wird.
Als charakteristische Länge wird der Durchmesser der Fasern verwendet. Partikeln
mit kleinem Trägheitsparameter scheiden sich aufgrund von Diffusion ab, wohinge-
gen Partikel mit großen Trägheitsparametern aufgrund ihrer Trägheit abgeschieden
werden. In Abbildung 5.2 B ist der Trägheitsparameter für die offen-strukturierten
Pt-Agglomerate für unterschiedliche Agglomeratgrößen als Funktion des Faserdurch-
messers dargestellt. Wie aus der Abbildung hervorgeht, werden bei der Verwendung
von Fasern mit Größen unterhalb von 500nm Trägheitsparameter größer 10 erreicht.
Die Kollisionsgeschwindigkeit korreliert auch dann für Agglomerate mit Größen klei-
ner 500nm mit der Gasgeschwindigkeit. Für kleine Fasern kommt noch ein weiterer
Effekt hinzu. Wenn der Faserdurchmesser in der Größenordnung der mittleren freien
Weglänge liegt, ist die no-slip Bedingung an der Faseroberfläche nicht mehr erfüllt.
Dies führt zu einer geringeren Umlenkung der Gasströmung an der Faser (Maze et al.,
2007), wodurch der Trägheitsparameter weiter steigt (Effekt nicht berücksichtigt in
Abb.5.2 B). Bei Faser-Knudsen-Zahlen von KnFaser >10 nehmen Maze et al. (2007) an,
dass das Strömungsfeld nicht mehr von der Faser beeinflusst wird. In diesem Fall wür-
de die Impaktionsgeschwindigkeit der Agglomerate der Gasgeschwindigkeit entspre-
chen.
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5.2 Gasphasen Dispergierung von Nanopartikel-Agglomeraten
Abbildung 5.2: A) Bounced Fraction von Pt-Agglomeraten mit einer Größe von
xAggl=70nm für einen Impaktionswinkel von θgeometrisch=45◦; B) Träg-
heitsparameter als Funktion des Faserdurchmessers für unterschiedli-
che Agglomeratgrößen der verwendeten Pt-Agglomerate (Df=1,8)
Die Betrachtungen deuten daraufhin, dass in einem Netz aus Nanofasern Agglome-
rate im Gasstrom kontinuierlich dispergiert werden könnten. Zum einen führen die
gekrümmten Oberflächen der Fasern zu einer schrägen Impaktion, die die Fragmentie-
rung und das Abspringen verstärkt. Zum anderen kann die Stoppdistanz bei der Ver-
wendung von Fasern mit Durchmessern im Submikrometerbereich klein sein, sodass
ein Abspringen bei höheren Drücken möglich ist. Weiterhin führen kleine Faserdurch-
messer dazu, dass die Nanopartikel-Agglomerate mit ausreichend hoher Geschwin-
digkeit aufgrund ihrer Trägheit impaktieren, wodurch die Impaktionsgeschwindigkeit





Die Dispergierung von Agglomeraten kann durch verschiedene Beanspruchungen er-
reicht werden wie die Beanspruchung in Scherströmungen, in turbulenten Strömun-
gen sowie durch Impaktion. Calvert et al. (2009) vermuten, dass für kleine Agglo-
meratgrößen und Primärpartikel im Nanometerbereich nur noch die Impaktion ge-
nügend große Belastungen hervorruft, um diese Agglomerate zu dispergieren. Einzel-
ne Untersuchungen konnten zeigen, dass in turbulenten Strömungen (Ammar et al.,
2012) und Scherströmungen (Stahlmecke et al., 2009) Agglomerate aus Nanopartikeln
bis zu Fragmentgrößen von 800nm dispergiert werden können. Bei der senkrechten
Impaktion wurden Agglomerate aus Nanopartikeln bis in die einzelnen Primärparti-
keln fragmentiert (Seipenbusch et al., 2010). In dieser Arbeit wurde die Effektivität
dieser Beanspruchungen für die Desagglomeration von Nanopartikel-Agglomeraten
mit Ausgangsgrößen kleiner 400nm in der Gasphase experimentell untersucht und
miteinander verglichen. Zusätzlich wurde der Einfluss des Impaktionswinkels auf die
Fragmentierung bei der Impaktion betrachtet. Für den Vergleich der Beanspruchun-
gen wurden die Agglomerate unter konstanten Synthesebedingungen hergestellt. Da-
bei wurden Agglomerate aus Pt-Primärpartikeln mit einer Größe von 7nm und Ag-
glomerate aus SiO2-Primärpartikeln mit einer Größe von 20nm und 28nm verwendet.
Als weiterer Parameter wurde die Agglomeratstruktur variiert, da die mechanische
Stabilität von der Struktur abhängt. Nach der Synthese wurden die Agglomerate den
einzelnen Beanspruchungsapparaten zugeführt.
Die Beanspruchungsexperimente in Scherströmungen wurden in einer Ejektordü-
se durchgeführt, wobei das Treibgas innen und das Aerosol außen zugegeben wur-
de. Durch die gewählten Spaltbreiten wird eine homogene Beanspruchung der Agglo-
merate erreicht. Maßgeblich für die wirkende Belastung ist der radiale Geschwindig-
keitsgradient (γ˙Scher), der im maximalen Fall γ˙Scher=6,8·1051/s betrug. In Strömungen
mit Geschwindigkeitsgradienten wirken auf die Agglomerate Schubspannungen und
Spannungen aufgrund von Rotation. In den Experimenten wurde keine Fragmentie-
rung der Agglomerate im untersuchten Scherratenbereich festgestellt. In turbulenten
Strömungen hängt die Belastungsart vom Verhältnis der Agglomeratgröße zur Kol-
mogorovlänge ab. Auf Agglomerate, die kleiner als die Kolmogorovlänge sind, wirken
viskose Spannungen, die mit der Näherung von Bache (2004) berechnet werden kön-
nen. Danach hängt die Belastung von der Energiedissipationsrate (εturb) ab, die mit
steigender Turbulenz zunimmt. Die Turbulenz wurde in einem Rohr mit anschließen-
dem turbulenten Freistrahl erzeugt, wobei die höchsten Energiedissipationsraten im
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Freistrahl auftraten. Allerdings trat keine Fragmentierung der verwendeten Agglome-
rate im untersuchten turbulenten Bereich auf.
Die Fragmentierung durch Impaktion wurde in einem Niederdruckimpaktor un-
tersucht, da die Agglomerate im untersuchten Größenbereich eine geringe Trägheit
besitzen, sodass die Widerstandskraft durch die Verminderung des Druckes reduziert
werden muss. Die Impaktionsgeschwindigkeit hängt hierbei vom Aerosolmassenfluss
und vomDruck im Impaktor ab. Zur Berechnung der Impaktionsgeschwindigkeit wur-
de das Modell von Rennecke und Weber (2013b) verwendet. Neben dem Einfluss der
Agglomeratstruktur auf die Fragmentierung wurde auch die Abhängigkeit vom Im-
paktionswinkel unter Verwendung einer schrägen Impaktionsplatte untersucht. Die
Charakterisierung des schrägen Impaktors fand mittels CFD-Simulationen der Parti-
keltrajektorien statt. Dabei zeigt sich, dass der effektive Impaktionswinkel nicht dem
Winkel der Impaktionsplatte entspricht, diesem sich aber mit steigender Stokes-Zahl
annähert. Die Trennkurven verschieben sich mit zunehmender Schräge zu größeren
Stokes-Zahlen und die Trennschärfe nimmt ab. Beide Effekte können auf die ver-
änderte Umlenkung an einer schrägen Impaktionsplatte zurückgeführt werden. Bei
den untersuchten Agglomeraten führt eine zunehmende Schräge zu einer effektiveren
Fragmentierung. Zusätzlich zu den offen-strukturierten Agglomeraten wurden auch
Agglomerate mit fraktalen Dimensionen von Df=2,3, Df=2,6 mit Primärpartikeln aus
Pt und Agglomerate mit Df=3 mit Primärpartikeln aus SiO2 untersucht. Bei geringen
Impaktionsgeschwindigkeiten ist zunächst eine Abplattung der offen-strukturierten
und der Agglomerate mit Df=2,3 zu beobachten. Durch die Abplattung erhöht sich
die Einsatzgeschwindigkeit der Fragmentierung, da der Einsatz der Fragmentierung
an dem Punkt definiert wurde, an dem die Fragmentgröße die Größe der Ausgangsag-
glomerate unterschreitet. Bei den dichter-strukturierten Agglomeraten (Df=2,6 und
Df=3) wurde keine Abplattung beobachtet. Der Vergleich der volumenspezifischen
Einsatzenergien für Fragmentierung zeigt, dass diese für dichter-strukturierte Agglo-
merate geringer sind. Dies liegt an der auftretenden Umstrukturierung der Agglo-
merate mit Df=1,8 und Df=2,3 sowie dem definierten Einsatzpunkt für Fragmentie-
rung. Die Fragmentierung steigt mit zunehmender Impaktionsgeschwindigkeit für die
dichter-strukturierten Agglomerate stärker an. Die Ergebnisse deuten daraufhin, dass
das Fragmentierungsverhalten der Agglomerate bei der Impaktion nicht nur von der
mechanischen Stabilität sondern auch vom Umstrukturierungsvermögen bei der Im-
paktion abhängt. Außer der Fragmentierung wurde auch das Abspringen von Agglo-
meraten und Einzelpartikeln bei der Impaktion untersucht. Aus den Untersuchun-
gen bei senkrechter Impaktion geht hervor, dass das Abspringverhalten von offen-
strukturierten Agglomeraten von den Primärpartikeln bestimmt wird, solange kei-
ne Fragmentierung auftritt. Durch die einsetzende Fragmentierung wird Energie dis-
sipiert, was zur Reduzierung der abspringenden Fragmente führt. Experimente mit
Einzelpartikeln zeigen, dass härtere Substrate das Abspringen begünstigen. Eine Er-
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Abbildung 6.1: Agglomeratgröße in Abhängigkeit der volumenspezifischen Energie
für die untersuchten Dispergierungsmechanismen (Dreiecke: turbu-
lente Strömung, Quadrate: Scherströmung, Kreise: Impaktion). Die ge-
füllten Symbole bei der Impaktion korrelieren mit der schrägen Im-
paktion während die offenen Symbole den Messwerten der senkrech-
ten Impaktion entsprechen. Die durchgezogenen Linien entsprechen
der jeweils verwendeten Ausgangsgröße der Agglomerate. Zusätzlich
ist die stabile Agglomeratgröße, berechnet nach demModell von Bache
(2004), für die Agglomerate eingezeichnet, wobei eine Koordinations-
zahl von cn=1 angenommen wurde. Es wurden nur die Agglomerate
aus Pt-Primärpartikeln mit Df=1,8 und aus SiO2- Primärpartikeln mit
Df=1,6 berücksichtigt, da diese mit allen Dispergierungsmechanismen
untersucht wurden.
höhung der fraktalen Dimension hat eine Verringerung der Einsatzgeschwindigkeit
für das Abspringen zur Folge, da das Verhältnis von Primärpartikeln in Kontakt mit
dem Substrat zur Gesamtanzahl der Primärpartikel mit steigender fraktaler Dimensi-
on abnimmt. Des Weiteren nähert sich das Abspringverhalten mit steigender frakta-
ler Dimension dem Abspringverhalten von sphärischen Einzelpartikeln an. Aus den
Experimenten geht hervor, dass für die untersuchten Agglomerate nur bei der Im-
paktion die Beanspruchung größer als die mechanische Stabilität der Agglomerate ist.
Die mechanische Stabilität kann mit dem Modell von Bache (2004) abgeschätzt wer-
den (vgl. Abb.6.1). Ein Vergleich der mechanischen Stabilität mit den während der
Beanspruchungen wirkenden Belastungen zeigt, dass diese in den Scherströmungen
und turbulenten Strömungen unterhalb der theoretischen mechanischen Stabilität der
Agglomerate liegen. Für die Abschätzung der mechanischen Stabilität wurden die in-
terpartikulären Haftkräfte mit dem Hamaker-Modell angenähert. In Abbildung 6.1
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ist die Agglomeratgröße in Abhängigkeit der wirkenden volumenspezifischen Energie
für die drei untersuchten Methoden aufgetragen, wobei nur die offen-strukturierten
Agglomerate berücksichtigt werden, da diese bei allen Beanspruchungen untersucht
wurden. Dabei zeigt sich, dass die Belastung in der turbulenten Strömung (im Bereich
von 10-3J/m3 bis 5·10-2J/m3) bei den hier verwendeten experimentellen Bedingungen
am geringsten ist. Zwei Größenordnungen höhere Energien wirken in der Ejektordüse
aufgrund von Scherbeanspruchungen, wobei die gezeigten volumenspezifischen En-
ergien der Schubspannung nach Raasch (1961) (vgl. Gl.2.34) entsprechen. Allerdings
sind die Belastungen geringer als die mechanische Stabilität der Agglomerate, weshalb
keine Fragmentierung auftritt (vgl. Abb.6.1). Die geringen wirkenden Belastungen in
turbulenten Strömungen und Scherströmungen können auf die geringeren Dichten
und Viskositäten von Gasen im Vergleich zu Flüssigkeiten zurückgeführt werden. Da-
durch können gasgetragene Agglomerate nur bei sehr hohen Scherraten desagglome-
riert werden. Die mit Abstand größten Beanspruchungen wirken bei der Impaktion.
Diese liegen im Bereich von 107J/m3. Ein Vergleich der ermittelten Einsatzenergien
aus den Impaktionsexperimenten mit der wirkenden Haftenergie nach Hamaker zwi-
schen den Primärpartikeln zeigt, dass diese um ein Vielfaches höher sind. Die Abwei-
chung hängt von der fraktalen Dimension und vom Primärpartikelmaterial ab. Die
Erhöhung bei niedrigen fraktalen Dimensionen kann zum Teil mit der auftretenden
Umstrukturierung erklärt werden.
Aus den Betrachtungen geht hervor, dass die verwendeten Agglomerate nur mit-
tels Impaktion fragmentiert werden können. Die dabei wirkenden volumenspezifi-
schen Energien liegen mehrere Größenordnungen über den Strömungsbeanspruchun-
gen und überschreiten die mechanische Stabilität der Agglomerate. Im Vergleich mit
den Untersuchungen von Ammar et al. (2012) und Stahlmecke et al. (2009) wurden
hier kleinere Agglomeratgrößen untersucht. Für diese bei den untersuchten Bedingun-
gen nur die Impaktion zur Dispergierung verwendet werden kann, wobei die schräge
Impaktion zu einer besseren Fragmentierung führt.
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Afrac - fraktaler Vorfaktor
AAggl m2 mittlere Projektionsfläche der Ausgangsagglomerate
A¯Fragment m2 mittlere Projektionsfläche der Fragmente
AImp,BImp - Parameter für die Berechnung der dimensionslosen Im-
paktionsgeschwindigkeit
Ai m2 Anströmfläche Partikel i
AP m2 Anströmfläche Partikel
AU m2 abgeschattete Fläche
ASi m2 Segmentfläche von Partikel A,B, die zur abgeschatteten
Fläche beitragen
a m Radius der Kontaktfläche
aDMT m Radius der Kontaktfläche nach dem DMT-Modell auf-
grund von Adhäsion
aJKR m Radius der Kontaktfläche nach dem JKR-Modell auf-
grund von Adhäsion
b Formfaktor eines Agglomerats im Modell von Tang et al.
(2001)
b0 Formfaktor eines Primärpartikels im Modell von Tang
et al. (2001)
C - Fitparameter, der mit der mechanischen Stabilität von
Agglomeraten in Scherströmungen korreliert
CC - Cunningham-Korrektur
CSusp - Partikelmassenkonzentration in der Suspension
cn - Koordinationszahl der Primärpartikel
cWi - Widerstandsbeiwert des Partikels i




Df - fraktale Dimension
EW,FW,GW - Fitparameter für die Berechnung des effektiven Impakti-
onswinkels
EAd J Adhäsionsenergie
EAd,Aggl J Adhäsionsenergie eines Agglomerats
EAd,DMT J Adhäsionsenergie nach dem DMT-Modell
EAd,Hamaker J Adhäsionsenergie nach dem Hamaker-Modell
EAd,JKR J Adhäsionsenergie nach dem JKR-Modell
EAd,PP J Adhäsionsenergie der Primärpartikel
EAsp J Energiedissipation aufgrund plastischer Verformung
von Oberflächenrauigkeiten
EModul N/m2 Elastizitätsmodul
EP J Energiedissipation aufgrund plastischer Verformung ei-
nes Partikels
Er,i J Potenzialwall, den ein Partikel in der Annäherungsphase
(i) und Abspringphase (r) erfährt
E* N/m2 effektiver Elastizitätsmodul
e - Restitutionskoeffizient
en - normaler Restitutionskoeffizient
F - Fitparameter, der die mechanische Stabilität von Agglo-
meraten in einer turbulenten Strömung beschreibt
FAd N Adhäsionskraft
FAd,Hamaker N Adhäsionskraft nach dem Hamaker-Modell
FAd,DMT N Adhäsionskraft nach dem DMT-Modell
FAd,JKR N Adhäsionskraft nach dem JKR-Modell
FD N Dispergierungskraft in einer Beschleunigungsströmung
FD,n N normale Komponente der Dispergierungskraft in einer
Beschleunigungsströmung
FD,t N tangentiale Komponente der Dispergierungskraft in ei-
ner Beschleunigungsströmung
FW,i N Widerstandskraft des Partikels A,B
FG - Fragmentierungsgrad
FG0 - maximal erreichbarer Fragmentierungsgrad
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f(NPP) - Vorfaktor in der Weibullstatistik
Gi N/m2 Schubmodul des Partikels bzw. Substrats
G* N/m2 effektiver Schubmodul
h m Halslänge
K N/m2 mechanische Konstante bei der Kombination verschiede-
ner Materialien
ki m2/N mechanische Konstante Material i
ktang m3/J Vorfaktor in derWeibullstatistik bei der tangentialen Im-
paktion, der die Sensitivität auf die tangentiale Impakti-
onsgeschwindigkeit widerspiegelt
k90 m3/J Vorfaktor in der Weibullstatistik bei der senkrechten Im-
paktion, der die Sensitivität auf die normale Impaktions-
geschwindigkeit widerspiegelt
L m Länge
l m charakteristische Länge Agglomerat
l0 m charakteristische Länge Primärpartikel
mA,B kg Masse des Partikels A,B
m˙Gas kg/s Gasmassenstrom in den Impaktor
mges kg Masse aller Primärpartikel in einem Agglomerat
mi kg Masse eines Primärpartikels in einem Agglomerat
NBindungen,i # Anzahl der interpartikulären Bindungen in einem Ag-
glomerat
NPP # Anzahl der Primärpartikel in einem Agglomerat
NPP,Kontakt # Anzahl der Primärpartikel in Kontakt mit dem Substrat
pImp bar Impaktionsdruck
p50 bar Druck, bei dem 50% der Partikel im Impaktor abgeschie-
den werden
q - Fitparameter, der die Sensitivität der Agglomerate in
Scherströmungen beschreibt
qturb - Fitparameter, der die Sensitivität der Agglomerate in tur-
bulenten Strömungen beschreibt
RG m Gyrationsradius





ri m Abstand des Primärpartikelmittelpunkts zum Agglome-
ratschwerpunkt
rPP m Radius eines Primärpartikels
S¯ m verfügbare Beschleunigungsstrecke
Stk - Stokes-Zahl
Stk* - Stokes-Zahl aus dem Modell von Rennecke und Weber
(2013b)
S¯99 m benötigte Beschleunigungsstrecke zum Erreichen von
99%· umax,Gas
s m Abstand der Partikelmittelpunkte
T K Temperatur
uGas m/s mittlere Gasgeschwindigkeit in der Beschleunigungsdü-
se im Impaktor
uImp m/s Impaktionsgeschwindigkeit der Partikel auf die Abschei-
deplatte im Impaktor
u¯Imp - dimensionslose Impaktionsgeschwindigkeit
umax,Gas m/s maximale Gasgeschwindigkeit in der Beschleunigungs-
düse des Impaktors
umittel m/s Relativgeschwindigkeit am Mittelpunkt zwischen zwei
Partikeln
uR m/s Relativgeschwindigkeit
V˙Gas m3/s Gasvolumenstrom in den Impaktor
v m/s Partikelimpaktionsgeschwindigkeit
vcrit m/s Impaktionsgeschwindigkeit, ab der Abspringen einsetzt
vEinsatz m/s Einsatzgeschwindigkeit für Fragmentierung während
der Impaktion
vEinsatz,90 m/s Einsatzgeschwindigkeit für Fragmentierung bei senk-
rechter Impaktion
vrebound m/s Abspringgeschwindigkeit
vtang m/s tangentiale Impaktionsgeschwindigkeit
vtang,Einsatz m/s tangentiale Einsatzgeschwindigkeit für Fragmentierung
vTang,wTang - Fitparameter
vy m/s Impaktionsgeschwindigkeit, ab der plastische Verfor-
mung einsetzt
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We* - modifizierte Weber-Zahl
x m reduzierter Partikeldurchmesser
xFragment m Fragmentgröße
xi m Durchmesser des Agglomerats/Partikels
xm m Mobilitätsdurchmesser
xTropfen m Tropfendurchmesser
YPartikel N/m2 Fließgrenze des Partikelmaterials
z m Abstand bei molekular glatten Oberflächen
αP - Packungsfaktor im Modell von Tang et al. (2001)
β - Faktor für die Reduzierung der Kontaktfläche
∆γ J/m Oberflächenenergie in der Grenzfläche
γ˙Scher 1/s Scherrate durch einen Geschwindigkeitsgradienten
γ˙turb 1/s turbulente Scherrate
δ - Wert, der vom Adhäsionsmodell abhängt
ε - Porosität
εturb m2/s3 turbulente Energiedissipationsrate
ηf l Pas dynamische Viskosität des Fluids
ηKolmogorvo m Kolmogorov-Länge
θcr







◦ Grenzwinkel, ab dem der Übergang vom Rollen zum
Rutschen stattfindet
λ m mittlere freie Weglänge
µ - Reibungskoeffizient
µ∗ - effektiver Reibungskoeffizient für die Berechnung des
kritischen Impaktionswinkels nach Konstandopoulus
(2006)
ν m2/s kinematische Viskosität
νP o - Poisson-Zahl
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ξ - Verhältnis der Adhäsionsenergie eines fraktalen Agglo-
merates zu einem sphärischen Partikel mit dem selben
Mobilitätsdurchmesser
%Aggl kg/m3 Agglomeratdichte
%f l kg/m3 Fluiddichte
%Gas kg/m3 Gasdichte
%i kg/m3 Dichte der Partikel A,B
%P kg/m3 Partikeldichte
%Susp kg/m3 Dichte der Suspension
σAggl,Ba N/m2 mechanische Stabilität eines Agglomerats nach dem Mo-
dell von Bache (2004)
σ0,Ba N/m2 Skalierungsfaktor für die Berechnung der mechanischen
Stabilität eines Agglomerats nach demModell von Bache
(2004)
σAggl,SR N/m2 mechanische Stabilität eines Agglomerats nach dem Mo-
dell von Sonntag und Russel (1987)
σ0,SR N/m2 Skalierungsfaktor für die Berechnung der mechanischen
Stabilität eines Agglomerats nach demModell von Sonn-
tag und Russel (1987)
σ0,W engeler N/m2 Skalierungsfaktor für die Berechnung der mechanischen
Stabilität eines Agglomerats nach dem Modell von Wen-
geler und Nirschl (2007)
σZug N/m2 mechanische Stabilität eines Agglomerats bei Zugbean-
spruchung
τRotation N/m2 Beanspruchung durch Rotation in einer Scherströmung
τSchub N/m2 Schubbeanspruchung in einer Scherströmung
τturb N/m2 Beanspruchung in einer turbulenten Strömung
ϕ ◦ Winkel für die Berechnung der Dispergierungskraft in
einer Beschleunigungsströmung
ϕGrenz






PGV bei turbulenter Beanspruchung
1 0 1 0 0 1 0 0 00 , 0 0
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D u r c h m e s s e r  [ n m ]
[-]
 o h n e  T r e i b l u f t
 γt u r b = 1 , 1 1 · 1 0 4 1 / s γt u r b = 2 , 3 9 · 1 0 4 1 / s γt u r b = 4 , 1 1 · 1 0 4 1 / s γt u r b = 2 , 9 5 · 1 0 5 1 / s γt u r b = 4 , 9 6 · 1 0 5 1 / s γt u r b = 8 , 6 5 · 1 0 5 1 / s γt u r b = 1 , 5 1 · 1 0 6 1 / s
PGV der Agglomerate aus Pt-Primärpartikeln bei verschiedenen turbulenten Scherra-
ten
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 o h n e  T r e i b l u f t
 γt u r b = 1 , 1 1 · 1 0 4 1 / s γt u r b = 2 , 3 9 · 1 0 4 1 / s γt u r b = 4 , 1 1 · 1 0 4 1 / s γt u r b = 2 , 9 5 · 1 0 5 1 / s γt u r b = 4 , 9 6 · 1 0 5 1 / s γt u r b = 8 , 6 5 · 1 0 5 1 / s γt u r b = 1 , 5 1 · 1 0 6 1 / s




Vergleich der zwischen CFD-Simulationen und Experimenten im
Niederdruckimpaktor
Vergleich von CFD berechneten Trennkurven mit experimentell bestimmten Trenn-
kurven für Silberpartikel
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Trennkurven der offen-strukturierten Agglomerate aus Pt und
SiO2-Partikel
Trennkurven im Niederdruckimpaktor für unterschiedliche Agglomeratgrößen mit
Primärpartikel aus (oben) Pt und (unten) SiO2
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9 Anhang
Geschwindigkeitsverteilungen im schrägen Impaktor
Verteilung der Impaktionsgeschwindigkeit bei einem geometrischen Impaktionswin-
kel von θgeometrisch=45◦
122





Fragmentgrößenverteilungen bei einem geometrischen Impaktionswinkel von
θgeometrisch=60◦
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Abschätzung der Impaktionsgeschwindigkeit an der Rohrwand
nach Wood (1981)
Für die Abschätzung der Impaktionsgeschwindigkeit der in Kapitel 5.1 beschriebenen Rußag-
glomerate aufgrund von turbulenten Wirbeln wird das Modell von Wood (1981) verwendet.
Die Impaktionsgeschwindigkeit hängt hierbei von der Strömung in Wandnähe und den Parti-
keleigenschaften ab. Als charakteristische Größe wird die dimensionslose Relaxationszeit ver-
wendet, die mit folgender Gleichung berechnet werden kann.
τ+ =
%Russ,ef f · x2Aggl ·u2∗
18 · %f l · ν2 (9.1)
Hierbei ist u* die Reibungsgeschwindigkeit an der Rohrwand, welche sich mit Gleichung 9.2






(9.2) τ0 = ηf l · ∆U∆r (9.3)
Der Ausdruck ∆U/∆z wurde aus CFD-Berechnungen ermittelt und beträgt im maximalen Fall
∆U/∆z=3,8·1061/s. Mit einer dynamischen Viskosität von Luft von ηf l=17,4·10-6 und einer
Dichte von %=1,116kg/m3 resultiert eine dimensionslose Relaxationszeit von τ+=3,24. Nach
Wood (1981) impaktieren die Agglomerate bei dieser dimensionsloser Relaxationszeit im „Ed-
dy Diffusion-Impaction Regime“. Die Impaktionsgeschwindigkeit in dimensionsloser Form








Hierbei sind IB und IS Funktionen, die mit nachstehenden Gleichungen bestimmt werden.
IB = 24,2 (9.6) IS =
14,5
(DAggl/ν)2/3
· [f (φ) + g(φ)− f (φ1)− g(φ1)] (9.7)
























(0,45 · k+ +A · τ+)
a
(9.11)
Der Faktor a hängt vom Diffusionskoeffizienten und der kinematischen Viskosität ab.






kB · T ·CC
3 ·pi · ηf l · xAggl (9.13)
Hierbei ist kB die Boltzmann-Konstante und CC die Cunningham-Korrektur. Für die Agglome-
rate mit einem Durchmesser von RG,Aggl=70nm ergibt sich eine Cunningham-Korrektur von
CC=2,34. Daraus resultiert ein Diffusionskoeffizient von DP=3,82·10-10m2/s.
Die Impaktionsgeschwindigkeit wird in dem in Abbildung 5.1 gekennzeichneten Bereich
ausgewertet, obwohl die höchste Turbulenz in der Grenzschicht zwischen Aerosol und Ver-
dünnungsgas auftritt. Allerdings ist der Abstand zur Wand im Vergleich zum Weg, den die
Agglomerate aufgrund turbulenter Beschleunigung zurückgelegen, sehr groß. Der zurückge-
legte Weg bei den maximalen Energiedissipationsraten kann mit der Näherung von Ammar
et al. (2012) bestimmt werden. Daraus ergibt sich eine Flugstrecke der Partikel von 250nm bei
einem Abstand zur Wand von 0,67mm. Daraus folgt, dass nur Partikel in Wandnähe auch an
dieser impaktieren.
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